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1-Aryluracile, Verfahren zu ihrer Herstellung aowie ihre 
Verwendung als Arzneimittel 



Die vorliegende Erfindung betrifft neue 1-Aryl-uracile, Ver- 
fahren zu ihrer Herstellung sowie ihre Verwendung als Arznei- 
mittel, inabesondere ala Coccidioaemittel. 

Ea ist bereits bekannt geworden, daS 2-(4-Phenylthio-phenyl)-, 
2-(4-Phenylaulfinyl-phenyl)- und 2-(4-Phenylaulf onyl-phenyl)- 
1 ,2,4-triazin-3,5(2H,4H)-dione eine coccidiostatiache Wirkung 
haben /~siehe dazu Belg. Patente Nr. 740 403 und 773 583 
2-Phenyl-as-triazin-3,5-(2H,4H)-dione und die Verwendung diese 
Verbindungen zur Bekampfung der Coccidioae_J7. 

Von den literaturbekannten Coccidiostatica ist jedoch nur 
eine Wirkung auf die Gef ltigelcoccidiose bekannt geworden. 

Es wurde gefunden, daB die neuen 1-Aryluracile der Pormel 
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•31. 

in welcher 

Ar fur gegebenenfalls substituiertes Aryl oder Tetra- 
hydr onaphthy 1 s t eh t , 

R 1 , R 2 , R 5 und R 4 gleich oder verschieden sein konnen 

und fur Wasserstoff, Alkyl, Halogen, Nitro, Acyl- 

amino, Nitril, Alkoxycarbonyl, Trif luormethyl oder 

fur die Reate p 8 R 8 

R 

-CO-N oder S0 o -N 

stehen, wobei R 8 und R 9 gleich oder verschieden 

sein konnen und fUr Wasserstoff, Alkyl, Alkenyl 

8 9 

stehen konnen oder wobei R und R zusammen mit dem 
Stickstoff atom einen gegebenenfalls weitere Hetero- 
atome enthaltenden heterocyclischen Ring bilden 
konnen, und 

R 5 , R 6 und R 7 gleich oder verschieden sein konnen und 

fur Wasserstoff, Alkyl oder Alkenyl stehen konnen, 
und 

X fUr Sauerstoff , Schv/efel, SO oder S0 2 steht, 
starke coccidiocide Wirkung aufweisen. 

Weiterhin wurde gefunden, daQ man 1-Aryluracile der Forme 1 CI) 
erhalt, wenn man 



a) Yerbindungen der Pormel 




R* 



3 



in welcher 

Ar, X, R 1 , R 2 , R 5 und R 4 " die oben angegebene Bedeutung 
haben, 
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mit einem Acylisocyanat der Formel 

f f 

R 1o -0-C=C-CO-NCO (III) 

worin 

R^ und R 6 die oben angegebene Bedeutung baben und 
fi 1 ° fUr Alkyl steht, 



umsetzt und anschlieBend die hierbei erhaltenen Verbindungen 




* n » ? 6 ? 5 

-NH-C-NH-C-6= C-OR 1 ' 



(IV) 



worin 

Ar, X, R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 , R 6 U nd R 1 ° die oben 
angegebene Bedeutung besitzen, 

mit Alkalimetallalkoxiden behandelt und das so erhaltene 
Alkalisalz des entsprechenden Uracil-Derivats der Pormel 




Me 



• (V) 



in welcher 

At, X, R 1 t R 2 , R 3 , r 4 , r 5 und R 6 die oben angegebene 

Bedeutung besitzen und 

Me * fur ein Alkalimetallkatton steht, 

durch Behandlung mit Sauren in das f reie 

Uracil iiberfuhrt und gegebenenfalls isoliert oder gegebenen- 
falls mit Alkylierungsmitteln oder Alkenylierungsmitteln in 
N-Alkyl- bzw. N-Alkenylverbindungen tlberfuhrt, 
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b) Verbindungen der Formel 

R 1 R 4 



Ar-X-</ ^-NH 2 (II) 



E v % R 3 



in we 1 cher 

12 3 4. 
Ar, X, R f R f R und R die oben angegebene Bedeutung 

besitzen, 
mit einer Verbindung der Formel 
R 5 

f ? N 

R 1 1 0-C=C-C0-NH-C00R 12 (VI) 
in welcher 

R 11 und R 12 fur Alkyl stehen, 

umsetzt und die so erhaltenen Enamin-Derivate der Pormel 

R^ JR a» V. »« 

-NH-C=C-CO-NH-COOR 1 2 (VII) 
R 3 R 5 

in welcher 

Ar, X, R , R , R 5 , r 4 , r 5 und R 12 die oben angegebene 
Bedeutung besitzen, 

durch Erhitzen in Uracil-Derivate der Pormel 





uberfuhrt, in welcher 
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Ar, X, R 1 , R 2 , R 5 , R^ und R 5 die oben angegebene Bedeutung 
besitzen, 

und gegebenenfalls isoliert sowie durch Hydrolyse 
bei hoheren Temperaturen in Verbindung der Formel 

CONH 2 

(IX) 



uberfuhrt, 

in welcher 

1 2 3 4 5 
Ar f X, R f R , R , R und R^ die oben angegebene Bedeutung 

_ ..toes it zen, ^ : „ 

gegebenenfalls isoliert und durch weitere Hydrolyse und De- 
carboxylierung in Verbindungen der Formel 

Rl E 4 R 5 




tiberfuhrt, vmd diese gegebenenfalls mit Alkylierungs- bzw. 
Alkenylierungsmitteln in N-Alkyl- bzw. N-Alkenylverbindungen 
iiberfiihrt. 

tjberraschenderweise zeigen die erf indungegemafien 1-Aryl- 
uracile eine weitaus bessere Wirksamkeit gegemiber dem 
Geflugelcoccid E. tenella als aus dem Stand der Technik be- 
kannte, handelsubliche Stoffe wie 3,5-Dinitrotoluylamid, 
1-Z"(4-Amino-2-propyl-5-pyrimidinyl) -methyl J7-2-pioolinium- 
chloridhydrochlorid; 3, 5-Dichlor-2, 5-dimethyl-pyridon-4 sowie 
dem Komplex aus 4, 4 r -Di-(nitro-phenyl)-hamstoff und 4,6-Di- 
metbyl-2-hydroxy-pyrimidin . 



Le A 16 267 - 5 - 

6 09836/09 A 3 
BNsoocio^E^sosoa/Ai.L, ORIGINAL INSPECTED 



250903 

Dariiber hinaus zeichnen sie sich noch dadurch aus, dafl sie 
sowohl gegen die Gefliigel- als auch gegen die Saugercoccidiose 
wirken. Diese Wirkungsbreite ist von im Handel bef indlichen 
Coccidiosemitteln nicht bekannt. 

Die erf indungsgemaBen Stoffe stellen somit eine Bereicherung 
der Veterinarmedizin dar. 

Verwendet man bei der Verf ahrensvariante a) 4 f f 2,6-Trichlor- 
4-amino-diphenylather und 3-Athoxy-acryloyl-isocyanat als Aus- 
gangsstoffe, so kann der Reaktionsablauf durch das folgende 
Forme 1 schema wiedergegeben werden: 
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Verv/endet man bei der Reaktionsvariante b) 4* ,2, 6-Trichlor-4- 
amiuo-diphenylather und N-(2-Cyan-3-athoxy-acryloyl)-athyl- 
urethan als Ausgangsstoff e, so kann der fieaktionsablauf durch 
das foigendo Formelschema wiedergegeben werden: 




-NH 2 + 



CN 

C 2 H 5 O-CH=C-CO-NH-CO0C 2 H 5 



G 2 H 5 OH 



CI- 




QN 
I 



- ^ ^ -0- ^ -NH-CH=C-CO-NH-COOC 2 H 5 




CI 



• ci "Q"°"Q' : 




CONH, 

5*' 



Hydrolyse 



+ Decarboxylierung 
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In den Formelnll, IV, V, VII, VIII, IX und X steht Ar fur 
gegebenenfalls substituiertes Aryl mit vorzugsweise 6 oder 
vorzugsweise 6 bis 10 Kohlenstoff atomen im Arylteil. Bei- 
spielhaft seien gegebenenfalls substituiertes Phenyl oder 
Naphthyl genannt. 

Als Substituenten fiir das gegebenenfalls substituierte Aryl Ar 
kommen inf rage : 

Alkyl mit vorzugsweise 1 bis 8, insbesondere 1 oder 4 Kohlen- 
stoff atomen, wie Methyl, Athyl, n- und i-Propyl und n-, i- 
und t-Butyl; Alkoxy mit vorzugsweise 1 bis 6, insbesondere 
1 bis 4 Kohlenstoff atomen, wie Methoxy, Athoxy, n- und i-Pro- 
pyloxy, Allyloxy und n-, i- und t-Butyloxy, Crotyloxy und 
Methallyloxy; Alkylthio mit vorzugsweise 1 bis 6, insbesondere 
1 bis 4 Kohlenstoff atomen, wie Methylthio, Athylthio, n- und 
i-Propylthio, Allylthio und n-, i- und t-Butylthio, Crotylthio 
und Methallylthio; Halogenalkyl mit vorzugsweise 1 bis 4, ins- 
besondere 1 oder 2 Kohlenstoff atomen und vorzugsweise 1 bis 5, 
insbesondere 1 bis 3 Halogenatomen, wobei die Halogehatome 
gleich oder verschieden sind und als Halogenatome vorzugsweise 
Pluor, Chlor oder Brom, insbesondere Pluor stehen, wie Tri- 
fluormethyl; Hydroxy, Acyloxy wie z. B. Acetyloxy; Methan- 
sulfonyloxy, Benzolsulf onyloxy ; welter Aryloxy wie Phenoxy, 
4-Chlorphenoxy, 4-Bromphenoxy ; welter Acetyl, Propionyl, 
Benzoyl; Halogen, vorzugsweise Pluor, Chlor, Brom und Jod, 
insbesondere Chlor, Brom und Jod; Cyano; Nitro; Amino, Acyl- 
amino wie Acetylamino, Propionylamino , Benzoylamino , 4-Chlor- 
benzoylamino, Benzolsulf onylamino, N-Acetyl-N-methylamino ; 
Monoalkyl- und Dialkylamino mit vorzugsweise 1 bis 4, ins- 
besondere 1 oder 2 Kohlenstoff atomen je Alkylgruppe, wie 
Methylamino, Dime thy lamino, Methyl-Sthyl-amino, n- und i-Pro- 
pylamino und Methyl-n-butylamino; Carboxyl; Carbalkoxy mit 
vorzugsweise 2 bis 4, insbesondere 2 oder 3 Kohlenstoff atomen, 
wie Carbomethoxy und Carboathoxy; Amidocarbonyl, Mono- und 
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Dialkylamidocarbonyl, Arylamidocarbonyl ; Sulfo (-SO^H); 
Amidosulf onyl, Mono- und Dialkylamidoaulf onyl, Arylamido- 
sulfonyl, Alkylaulfonyl wie Methylaulf onyl, Chlormethylaulfonyl, 
Athylaulf onyl, Arylaulfonyl wie Phenylaulf onyl, 4-Chlorphenyl- 
sulf onyl . 

In den Formeln II, IV, V, VII, VIII, IX und X konnen die 
Reste R , R , R und R 4 gleich oder verschieden a e in und 
atehen vorzugsweise fur: 

Waaaeratoff , geradkettigea oder verzweigtea Alkyl mit vor- 
zugaweiae 1 bla 6, inabeaondere 1 bia 4 Kohlenatoffatomen. 
Beiapielhaft aeien Methyl, Athyl, n- und i-Propyl, n-, i- 
und t-Butyl genannt. 

Halogen, inabeaondere Chlor,Brom und Jod; 
Alkoxy mit 1 bis 3 C-Atomen, inabeaondere Methoxy, Athoxy 
Nxtroj Acylamino mit vorzugsweise 2 bia 6, inabeaondere mit 
2 bia 4 Kohlenatoffatomen, beiapielhaft aeien genannt Acetyl- 
amino, Propionylamino, Butyrylamino ; 

Nitril, Alkoxycarbonyl mit vorzugsweise 

1 bis 6, inabeaondere 1 bia 4 Kohlenatoffatomen im Alkoxyteil, 
beiapielhaft aeien genannt Methoxycarbonyl, Athoxycarbonyl; 
Trifluormethyl. 

R 8 

Die Reate R 8 und R 9 der Formel -S0 2 -N^ und der Formel 
8 N R9 

R 

~ C0 " N \ o k5nnen Jeweils gleich oder verachieden aein und 
R 

atehen fur Vfaaa era toff , geradkettiges oder verzweigtea Alkyl 
mit vorzugsweiae 1 bis 6 Kohlenatoffatomen; 
oder R und R 9 atehen fiir Alkenyl mit vorzugsweise 3 bis 4 
Kohlenstoffatomen, beispielhaft aeien genannt Allyl-, M eth- 
allyl und Crotyl; 
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Oder R und bilden zuaammen mit dem durch sie angeschlosse- 
nen Sticks toff atom einen gea&ttigten oder ungesattigten hete- 
rocyclischen Ring. Der he terocyclische Ring kann ala weitere 
Heteroatome 1 bis 3» vorzugsweise 1 Sauerstoff-, Schwefel- 
oder Stickstoffatom oder eine S0 2 - oder N-Alkyl-Gruppe ent- 
halten, wobei Alkyl der N-Alkyl-Gruppe vorzugsweise 1 bis 4, 
insbesondere 1 oder 2 Kohlenstof f atome enthalt. Als Alkyl 
seien Methyl, Athyl, n- und i -Propyl und n-, i- und t-Butyl 
genannt, Der he terocyclische Ring enthalt 5 bis 7, vorzugs- 
weise 5 oder 6 Ringglieder. Der 6-gliedrige heterocyclische 
Ring enthalt vorzugsweise das Heteroatom oder die Heterogruppe 
in para-Stellung zum Aminstickstof f atom/^mids tickstof f atom. 
Als Beispiele fUr den heterocyclischen Ring seieh Pyrrolidin, 
Piperidin, Hexamethylenimin, Morpholin, Thiomorpholin und 
N-Methylpiperazin genannt. 

In^den Formeln III, IV und VII stehen die Reste R 10 , R 11 bzw. 
R icL vorzugsweise fur geradkettiges oder verzweigtes Alkyl mit 
vorzugsweise 1 bis 6, insbesondere 1 bis 4 Kohlenstof fa tomen. 
Beispielhaft seien Methyl, Athyl, n- und i-Propyl, n-, i- und 
t-Butyl genannt. 

Die erfindungsgemafl verwendbaren Verbindungen der Pormel II 

sind bekannt oder konnen nach bekamxten Methoden hergestellt 

werden. Als Beispiele seien genannt: 

4-Brom-4' -amino-diphenyl&ther , 

4- J od-4 ' -amino -dipheny lather , 

2, 6-Dichlor-4-amino-diphenyl&ther, 

4 1 , 2-Dichlor-4-amino-diphenylather , 

4 • , 2 , 6-Trichlor-4-amino»diphenyiather , 

3 f ,4 f ,2,6-Tetrachlor-4-amino-diphenylather, 

4 ■ -Brom-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylather , 

4 » -Chlor-2 ,3,5, 6-tetramethyl-4-amino-diphenylather , 

4 , -Fluor-2-brom-4-amino-diphenyl&ther f 
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4-Jod-2 f 6-dimethyl-4-amino-diphenyiather , 

4'-Chlor-2,6-diathyl-4-amino-diphenylSther, 

4 1 -tert . -Butyl-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylather , 

4 ■ -Phenyl-2- jod-4-amino-dipheny lather, 

4 f -Pheno;xy-2,6-dichlor-4-amino-dipheny lather, 

41.(4" -Chlor-phenoxy ) -2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylather , 

4 1 -Cyan-2 ,6-dichlor-4-amino-diphenyiather , 

4 1 -Cyan-2 , 6-dibrom-4-amino-diphenylather , 

4 1 -Cyan-2-chlo^-6- jod-4-amino-diphenylather , 

3 f -Ni tr a-2 , 5-dime thyl-4-amino-diphenylather , 

2 1 r-Isopropoxy-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylather , 

4 1 -43e thoxy-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylather , 

4 ' -Mlyloxy-2 , 6-dibrom-4-amino-diphenylather , 

3 • , 4 1 -Diathoxy-2-me thyl-6-brom-4-amino-diphenylather , 

2 1 f 6 f -Dime thyl-2, 6-dichlor-4-amino-dipheny lather, 

2 1 f 6 1 -Diisopropyl-2-brom-4-amino-dipheny lfither f 

2 1 9 4 1 9 6 1 f 2 f 6-Pentachlor-4-amino-diphenyiather f 

4 1 -Methyl-2 1 -chlor-2-brom-4-amino-dipheny lather , 

4 f -Dime thy lamidosulf onyl-2 f 6-dichlor-4-amino-dipheny lather , 

4 1 -Pyrrolidinosulf onyl-2 , 6-dichlor-4-amino-dipheny lather, 

4 % -Morpholinosulf onyl-2 , 6-dimethyl-4-amino-diphenylather , 

4 1 -Dimethylamidocarbonyl-2-chlor-6-methyl-4-amino-diphenylathe 

4 ' -Methylsulf onyl-2 f 6-dibrom-4-amino-diphenylather, 

4 f -Brom-2-methylsulf onyl-4-amino-diphenyiather, 

4 1 -Brom-2-methoxy-6-chlor-4-amino-diphenylather , 

4 '-Methylsulf onyloxy-2 , 6-dibrom-4-amino-diphenylather, 

2 1 r 4' -Dichlor-2-nitro-4-amino-diphenylather , 

4 1 -Brom-2 -dime thy lamidosulf onyl-4-amino-dipheny lather, 

4-Chlor-3 1 , 5 1 -dimethyl-2-trif luormethyl-4-amino-diphenylather , 

3 f ,4 f -Dichlor-2-acetylamino-4-amino-diphenyiather, 

4 1 -Chlor-2-methoxy-6-chlor-4-amino-diphenyiather, 

4 1 -Nitro-2-chlor-6-brom-4-amino-diphenyiather , 

4 1 -Isooctyl-2 f 6-dichlor-4-amino-diphenyiather , 
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2 1 f 4 f -Dichlor-2 -me thoxycarbony 1-4 -amino-dipheny lather, 

4 1 -Trif luormethylaulf onyl-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylather, 

4 ' -Phenylthio-2 , 6-d imethyl-4-amino-diphenylather, 

2 1 ,4 1 -Dimethyl-2-chlor-6-brom-4-amino-diphenylather, 

2 1 1 5 1 -Di chlor-2-i so pro pyl-4-amino-dipheny lather, 

4 '-Chlormethylsulf onyl-2 , 6-dichlor-4-araino-diphenylather , 

4 1 -Brora-2-cyan-4-amino-diphenylather, 

4 ■ -Chlor-2-brora-6-methyl-4-amino-dipheny lather , 

3 ' 9 5 1 i 2 , 6-Tetrachlor-4 f -hydro xy-4-amino-diphenylather, 

3 1 -Me thy 1-4 • -dime thy lamino-2, 6-d ichlor-4-amino-dipheny lather , 

4 » - (2" — Oxo-pyrr olidinyl- ( 1 » ) )-2 , 6^dichlor-4-amino-diphenylather 
4 1 -Diathy lamino-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylather 
4 , -Methylsulfinyl-2,6-dichlor-4-amino-.diphenylather :i 

4 f -Hydroxy-2,6-dichlor-4~amino-diphenylatherv 

4 '-Acetylamino-2, 6-dime thyl-4-amino-diphenylather , 

2 • , 4 ' -Dinitro-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylather , 

4 1 -Benzoylamino-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylather , 

4 f -(1 »-Naphthyl)-2, 6-dimethyl-4-amino-diphenylather, 

4 • -( 2»-Naphthyl )-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylather , tv 

4 , -(1»-Chlor-2"-naphthyl)-2,6-dichlor-4-amino-diphenyia^her, 
4 1 f 2 f 6-Tribrom-4-aminodiphenylather , 
4 1 - J od-2 f 6-dibrom-4-aminodiphenylather , 

4' , 2, 6-Tri jod-4-amino-dipheny lather, - 
4 • -Brom-2, 6-di jod-4-amino-diphenylather , 
4 , -Chlor-2,6-di3od-4-amino-diphenylather, 
4 1 -Fluor-2 , 6-di jod-4-amino-diphenylather , 
4 f -Brom-4-amino-diphenylsulfid, 

4 , -Nitro-2-chlor-diphenylsulfid, ^ 

4 1 , 2 , 6-Trichlor-4-amino-diphenylsulf id, 

4' -Methyl-2,6-dibrom-4-amino-diphenylsulf id, 

4 1 -tert . -Butyl-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylsulf id , 

4 1 -Acetylamino-2 f 6-dichlor-4-amino-diphenylsulf id f 

4 • -Benzoylamino-2-methyl-6-chlor-4-amino-diphenylsulf id, 

2 ■ -Propiony lamino-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylsulf id , 

4 1 -Dimethylamidosulf onyl-2-brom-4-amino-diphenyleulf id, 
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4 1 -Morpholinosulf onyl-2 , 6-dibrom-4-amino-diphenyl3ulf id , 
4 , -Chlor-2-trifluormethyl-4-amino-diphenylsulf id, 
4 1 -Nitro-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylsulf id f 
2 » , 4 1 -Mchlor-2-nitro-4-amino-diphenylsulf id, 
4 , -Chlor-2-dimethylaminosulfonyl-4-amino-diphenylsulfid, 
4 1 -Methylsulf onyl-2 , 6-dibrom-4-amino-diphenyl3ulf id , 
4 ■ -Chlor-2 ,3,5, 6-te trarae thyl-4-amino-diphenylsulf id , 
4 ' -Methyl-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylsulf oxid , 
4 1 -Chlor-2 , 6-dime thyl-4-amino-diphenylsulf oxid , 
4 1 -2 , 6-Trichlor-4-amino-diphenylsulf oxid , 

4 ' ~^ me th y lamin osulf onyl-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylsulf oxid , 

4* -Brom-2,6-dichlor-4-amino-diphenyl3ulf on, 

4 ' -Ac e ty lamino-2 -brom-4-amino -d ipheny 1 sulf on , 

4 1 , 2 , 6-Trichlor-4-amino-diphenylsul;f on , 

4 ' -Brom-2 , 6-dichior-4-amino-dipheny lsulf on , 

4 1 -Me thy 1-2 , 6-dichlor-4-amino-diphenylsulf on, 

^•-Phenyl-S-chlor^-amino-diphenylsulf on. 

Die erfindungsgemaB verv/endbaren 3-Alkoxy-acryloylisocyanate 

der allgemeinen Formel III sind bekannt oder kbnnen nach 

bekannten Verfahren hergestellt verden, v/ie z. B. durch Um- 

setzung der entsprechenden 3-Alkoxy-acrylsaurechloride mit 

Silbercyanat oder durch Umsetzung der entsprechenden 3-Alkoxy- 

acrylsaureamide mit Oxalylchlorid. An 3-Alkoxy-acryloyl- 

isocyanaten III seien beispielsweise genannt: 

3 -Atho xy-acryls aure i s o cyana t , 

3 -Me thoxy-ac ry 1 s aur e i a o cyana t f 

3-Isopropoxy-acrylsaureisocyanat, 

3-MetHoxy-methacrylsaurei8ocyanat, 

3-Athoxy-methacrylsaureisocyanat , 

3-Athoxy-cro tons aure is ocyanat, 

3 -Me thoxy- cr o t ons aure is o cyana t f 

3-Butoxy-crotonsaureisocyanat, 

3-Athoxy-2-methyl-cro tonsSureisocyanat f 

3 -X tho xy-2 -athy 1- c r o t ons aur e i s o cyana t f 

3-ithoxy-2-allyl-cro tonsSureisocyanat, 

3-Methoxy-2-butyl-crotoneaureisocyanat. 
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lis erf indungsgemaE bei der Verf ahrensvariante b) verv/endbaren 
Verbindungen der Formel VI sind bekannt oder konnen nach 
bekannten Methoden, z. B. durch Umsetzung von Ortho-ameisen- 
sauretrialkylestern mit Cyanacetylure thanen hergestellt 
werden. Ala Beispiele seien genannt: 
N- ( 2-Cyan-3-athoxy-ac ryloyl ) -ure than f 
N-(2-Cyan-3-methoxy-acryloyl)-urethan. 

Bei der Verfahrensvariante a) setzt man Verbindungen der 
Pormel II mit denen der Pormel III zweckmaflig in gegen Iao- 
cyanate iherten Losungsmitteln im MolverhSltnis 1 : 1 urn, 
beispielsweise in Kohlenwasserstof f en oder Chlorkohlerlwasser- 
stoffen, wie Benzol, Toluol, Waschbenzin, Petrolather f Di- 
chlorine than, Chloroform, Tetrachlormethan, oder Athern wie 
Diisopropylather, Tetrahydrof uran, Dioxan oder 1 ,2-Dimethoxy~ 
a than, 

bind die 3-Alkoxy-acryloylisocyanate der Pormel III aus., 
3-Alkoxy-acrylsaurechloriden und Silberisocyanaten hergestellt 
worden, so konnen die rohen Isocyanat-Losungen, die noch 
Silbersalze enthalten, fur die Umsetzung verwendet vsrerden. Die 
Bildung der Hamstof f derivate IV aus den Komponenten II *,und 
III verlauft leicht unter exothermer Reaktion. Im allgemeinen 
halt man durch Kuhlung Temperaturen von 2o bis 4o°C ein, falls 
die Umsetzung durch Schwerloslichkeit der Komponente II ver- 
langsamt ist, kann sie durch Erwarmen beschleunigt warden, 
beispielsweise auf 6o bis 12o°C Die so hergestellten Harn- 
stoffderivate der allgemeinen Pormel IV sind in den angegebe- 
nen Losungsmitteln im allgemeinen schwerloslich und konnen 
in guten Ausbeuten gewonnen werden. Aus der Herstellung der 
3-Alkoxy-acryloylisocyanate mitenthaltene Silbersalze kSnnen 
durch Umkristallisieren, gegebenenfalls unter Mitverwendung 
von schwachen Reduktionsmitteln wie Kupfer-, Eisen- oder 
Zinkpulver oder reduzierenden Salzen wie Natriumsulf it t 
Natriumborhydrid - aus polaren Losungsmitteln wie Dimethyl.- 
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formaraid, Dimethylsulf oxid f Hexamethylphosphorsauretriamid f 
N-Methyl-pyrrolidon oder Tetraraethylharnstof f - gereinigt 
werden. 

Die Cyclisierung der so erhaltenen 1 -Ary 1-3-acryloyl-ham- 
stoffe der allgemeinen Pormel IV zu den erf indungsgemaSen 
1 -Aryl-uracilen der allgemeinen Pormel I kann entweder in 
alkalischer wassriger oder wassrig-alkoholischer Lbsung bei 
pH 8 bis pH 12, vorzugsweise pH 9 bis pH 11 erfolgen. Alter- 
native-is t auch eine Cyclisierung durch Behandlung mit Alkali- 
metallalkoxiden, vorzugsweise mit Kalium-tert . -butylat 
mdgliph. Hierzu wird das Harnstof f der i vat IV in tert .-Butanol 

.mit einer aquival enten Men ge Kalium-tert . -buty lat unter 

RtickfluB erhitzt, das Lbsungamittel vollstandig abdestilliert 
und der Ruckstand im Vakuum auf Temperaturen bis 15o°C, vor- 
zugsweise bis 12o°C erhitzt. Die so erhaltenen Kaliumsalze 
der 1-Aryl-uracile sind zum Teil gut wasserlbslich und konnen 
durch Lbsen in heifiem Wasser und Ansauern in freier Form 
ausgefallt werden. Sie kbnnen jedoch auch durch Umsetzung mit 
Alkylierungsmitteln bzw. Alkenylierungsmitteln, wle Methyl- 
chlorid, Athylbromid, Isopropyl jodid, Allylbromid oder n-Butyl- 
jodid in polaren Lbsungsmitteln, wie Dime thy If ormamid , 
Acetonitril, Aceton oder Athanol in die 1 -Aryl-3-alkyl- 
uracile tibergefUhrt werden. 

Bei der Verf ahrensvariante b) setzt man Verbindungen der 
Pormel II mit denen der Pormel VI durch Erwarmen aquimolarer 
Mengen der Komponenten in Lbsungsmitteln auf Temperaturen 
von 4o bis 12o°C f vorzugsweise 6o bis 1oo°C um. Als Lbsungs- 
mittel sind polare organische Lbsungsmittel geeignet, beispiels 
weise Methanol, Athanol, Tetrahydrof uran, Aceton, 1 ,2-Dimethoxy 
a than. 

Dabei entstehen die Bnamine der allgemeinen Pormel VII. 
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Lie " r erc:..idungen der Formel VII werden durch Erhitzen in Lo- 
sungsmitteln oder vorzugsweise in der Schmelze auf Tempera- 
turen von 15o bis 28o°C, vorzugsweise auf 18o bis 25o°C unter 
Abapaltung ies Aikohols R OH, beispielsweise Athanol oder 
Methanol, zu Uracilderivaten der allgemeinen Pormel VIII 
cyclisiert. 

Die Nitrile der Pormel VIII werden darauf durch Behandlung 
mit Mineralsauren bei Temperaturen von 15o bis 25o°C, vor- 
zugsweise 16o bis 2oo°C hydrolysiert una decarboxyliert . 
Vorzugsweise wird die Hydrolyse und Decarboxylierung in einem 
Arbeitsgang durch Erhitzen mit 60- bis 9o$iger Schwef elsaure 
vorgenommen. Gewunschtenf alls kann jedoch d re Hydrolyse der 
Nitrilgruppe auch stufenweise unter Zwischenisolierung des 
entsprechenden Carbons aureamids oder der Carbonsaure vorge- 
nommen werden. Hierzu wird das Nitril VII beispielsweise 

mit 48 #iger Bromwasserstof f saure oder mit Bromwasserstoffsaure- 
Phosphorsaure-Gemischen auf Temperaturen von 120 "bis 150°C er- 
warmt. 

Die bei der Reaktionsvariante a) und b) eingesetzten Aus- 
gangsverbindungen der Formel (II) sind zum groflen Teii noch 
nicht bekannti ,~ 

Man kann sie aber leicht durch Reduktion der entsprechenden 
Nitroverbindungen (N) herstellen 

R 1 R 4 - R 1 



Ar-X^VN0 2 Reduktion . Ar , x A 



gebrauchliche Methoden der Reduktion sind hier: 
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1) katalytische Reduktion uber Raney-Nickel oder Edelmetall- 
katalysatoren 

2) Reduktion mit Zinn-II-chlorid 

3) Reduktion mit Eisen nach Bechamps 

Literature "Methoden der organischen Cheroie" (Houben-Weyl) , 
Band 11/1, Seite 360 - 472. 

Ni trove rbindungen der Formel N, bei denen X fiir 0 oder S steht 
werden zweckraaBigerweise aus den entsprechenden Phenolaten bzw. 
Thxophenolaten der Formeln Ar-0 ® Me ® bzw, Ar-S ® Me ® , 
wobei Me ® fiir ein einwertiges Ration steht, durch Umsetzung 
mitT gegebenenfalls weiter substituierten 4-Nitro-1-halogen- 
'benzole n gew5nhen7~TOl^ vorYupwelse im 

aquimolaren Verhaltnis in einem inerten organischen Losungsmit- 
tel bei Temperaturen zwischen -10 und +60°C , vorzugsweise 0 bis 
40°C umgesetzt werden. 

Als neue Wirkstoffe seien im einzelnen genannt: 

1 -/~3-Chlor-4- (4 1 -chlor-phenylthio ) -phenyls-uracil 
P: 217 bis 218°C; 

1 ~Z~3 » 5-Dimethyl-4- ( 4 1 -chlorphenylthio ) -phenyls-uracil 
F: 184 bis 186°C; 

1 ~/~3 , 5-Dibrom-4- ( 4 f -chlor-phenylthio ) -phenyls-uracil 
F: 265 bis 268°C (unter Zersetzung); 
1 -^~3-Brom-4-(4 9 -chlor-phenylthio ) -phenyls-uracil 
F: 23o bis 231 °C (unter Zersetzung); 

1 -/~3-Methyl-4-( 4 1 -chlor-phenylthio ) -phenyls-uracil 
F: 217 bis 218°C; 

1 -/^4- ( 4 1 -Chlor-phenylthio ) -pheny ljf-uracil 
F: 207 bis 209°C; 

1 -Z~3 , 5-Dichlor-4- ( 4 1 -chlor-phenylthio ) -phenyls-uracil 
F: 222 bis 225°C; ~ 

1 -Z^3-Chlor-4-(4 l -chlor-phenylthio )-phenylS-5-methyl-\xracil 
F: 252 bis 254°C; 

* [ -Z"5 f 5-Bichlor-4- ( 4 1 -chlor-phenoxy) -phenyls-uracil 
F: 271 Kj 272°C; 
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Fv 263 bis 265°C 
l-^~3,5-Dichlor- 
P: 155 bis 156°C 
i , 5-Dichlor- 
F: 27o bis 273°C 
1-/~3-Chlor-4-(l' 
F: 2oo bis 2o2°C 
1-/~3-Chlor-4-(2 
F: 2o8 bis 2o9°C 
1-/~3-Chlor-4-(2 
F: 222 bis 224°C 
1-^~3,5-Dichlor- 
F: 212 bis 214°C 
1-/~3-Chlor-4-(2 
F; 2oA bis 2o5 G 
'; -^~3 , 5-Dichlor— 
F: 21o bis 212°C 
1-/~3, 5-Dichlor- 
F: 228 bis 23o°C 
1-/~3-Chlor-4-(4 
F: 255 bis 256°C 
1-/~3-Chlor-4-(4 
F: 257 bis 258°C 
1 -/~3, 5-Dichlor~ 
F: 249 bis 251°C 
1-/~3,5-Dichlor- 
F: 247 bis 249°C 
1 -^~3, 5-Dichlor- 
F: 288 bis 29o°C 
1 -^"3, 5-Dichlor- 
F: 25o bis 252°C 
1 -^"3, 5-Dichlor- 
F: 237 bis 238°C 
1 -^"3, 5-Dichlor- 
F: 238 bis 24o°C 



-chlor-phenoxy) -phenyl _7~uracil 



2503037 



-(4' -chlor-phenoxy) -phenyl _7_5_methyl-uracil 
-(4 • -chlorphenoxy) -phenyl J7-6-methyl-uracil 
naphthoxy ) -phenyl _7~uracil 



-naphthoxy) -phenyl _/-uracil 



, 6 ' -dime thy 1-phenoxy )-phenyl__7-uracil. 
-(2 • , 6 • -dime thy 1-phenoxy ) -phenyl-uracil 
, 6 ' -diisopropyl-phenoxy ) -phenyl _7-uracil 
-(2' ,6' -diisopropyl-phenoxy )-phenyl __7-uracil 



-(4'-chlor-3 ' ,5 ' -dime thyl-phenoxy ) -phenyl 7- 

uracxl 

-phenyl-phenoxy) -phenyl _/-uracil 



-chlor-3 * 1 5 1 -dime thyl-phenoxy ) -pheny l_7~ur ac il 

-(1 '-naphthoxy) -phenyls-uracil 

-(2 * -naphthoxy ) -phenyl_7- uracil 

-( 4 * -brom-phenoxy ) -phenyl_/- uracil 

-(4 • -(4" -chlor-phenoxy) -phenoxy) -phenyls- 
uracil 

- ( 4 • -phenyl-phenoxy ) -phenyl _J7-urac il 
-(2 ' ,6 »-dichlor-phenoxy) -phenyl __7-uracil 
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1 _^-3,5_Dichlor-4-(4'-tert-butyl-phenoxy)-phenylV uraci1 



P: 249 bis 251°C; 



1 _^~3 , 5-Dichlor-4- ( 4 » -isooctyl-phenoxy ) -phenyl,/ -uracil 



P: 215 bis 217°C: 



1_^-3 t 5_Dichlor-4-(2« ,4« , 6 ' -trichlor-phenoxy ) -phenyl J7-uracil 
P: 282 bis 283°C; 

1 _/-3.5_Dichlor-4-(3 , -methyl-4-methylmercapto-phenoxy)-phenyl - 7- 

*- * n uracil 

P: 24o bis 241 C; 

1 _^~3 , 5-Dichlor-4- ( 4 ' -phenoxy-phenoxy ) -pheny l_7-uracil 
P: 275 bis 278°C (unter Zersetzung); 

1 -/% 5-Dichlor-4-( 3 ' -methyl-4 ' -dime thy lamino-phenoxy ) -phenyl7~ 

*- ' _ uracil 

P: 194 bis 196 U C; 

1 -£^t, 5-Dichlor-4- (4' -hydroxy-phenoxy ) -phenyls-uracil 
FT 3oo "bis ~3o2°c7 

1 .^-3 1 5-Dichlor-4-( 4 ' -brom-phenoxy ) -pheny l_/-5-methyl-uracil 
P: 258 bis 26o°C; 

1 _^/ _ 3, 5_Dibrom-4-( 4» -chlor-phenoxy)-phenyl_7-5-methyl-uracil 
P: 261 bis 263°C; 

i_/-3.5_Dichlor-4-(4 , -dimethylamidosulfonyl-phenoxy)-phenyl_7- 

• o \ uracil 

P: 286 bis 289 C (unter Zersetzung); 

1 -^-3 , 5-Di chlor-4- ( 2 • , 4 » -dinitr o-phenoxy ) -phenyl_7-urac il 
P: 284 bis 286°C (unter Zersetzung); 

1 _/-3_Dimethylamidosulf onyl-4-(2 ' , 4' -di chlor-phenoxy ) -phenyl J7- 
P: ~14o C (unter Zersetzung); 

1 -£~3, 5-Dibrom-4-( 4 , -chlor-phenoxy)-phenyl_7-uracil 
P: 288 bis 29o°C; 

1 -/^f; 5 -Dibr om-4- ( 4 ' -brom-phenoxy ) -pheny l_7-urac i] - 
P: 3o2 bis 3o4°C; 

1 -£~3-Cyan-4-( 2 • ,4 ' -dichlorphenoxy ) -pheny l_7-uracil 
P: 28o bis 282°C; 

1 _^~3 , 5-Dime thyl-4- ( 4 1 -chlor-phenoxy ) -pheny l_7-uracil 
P: 231 bis 233°C; 

1 -^~3-Chlor-5-methyl-4-(4 • -chlor-phenoxy )-phenyl_7-uracil 
P: 216 bis 218°C; 

1 _£~3 , 5-Dichlor-4- ( 4 ' - jod-phenoxy ) -phenyls-uracil 
P: 291 bis 293°C (unter Zersetzung); 
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1 3 , 5-Dichlor-4-( 4 ' -acetyl-phenoxy )-phenyl_/-uracil 



P: 243 bis 245°C; 



1 -^"3 , 5 -Di jod-4- ( 4 • - j od-phenoxy ) -phenyl _j7-urac il 



F: 297 bis 298°C; 



1 _£3,5-Dibrom-4-(4' -j od-phenoxy )-phenyl_7-uracil 
F: 308 bis 310°C (unter Zersetzung); 

1 _£"3 , 5-Dichlor-4- ( 4 ' -phenylsulf onyl-phenoxy ) -phenyl7-uracil 



F: 153 bis 155°C 



1 _/"3 , S-Diood^-^ 1 -brom-phenoxy)-phenyl_7-uracil 



F: 285 bis 287°C 



1-/~3,5-Dibrom-4 
F: 269 bis 271 °C 
1 -£~3 , 5-Dichlor- 
F: 178 bis 179°C 



(4 • -f luor-phenoxy )-phenyl7-uracil 
- ( 4 • -chlor-phenoxy ) -phenyl_7-3-me thyl -uracil 
4 * -chlor-phenoxy) -phenyl_7-uracil 



1-/"3,5-Dijod-4- 
F: 294 bis 296°C 
1-/"3,5-Dichlor-4-(4' -chlor-2' -nitro-phenoxy)-phenyl7-uracil 



F: 182 bis 184°C 
1 _/"3 , 5-Dichlor-4-( 4 • -me thylsulf onyl-phenoxy ) -phenyl7-uracil 
F: 296 bis 297°C (unter Zersetzung); 

1 -/"3 , 5-Dichlor-4-(4 » -brom-3 * -chlor-phenoxy ) -phenyl -uracil 
F: 256 bis 258°C ; 

1-/~3,5-Dichlor-4-(3' ,5 * -dichlor-phenoxy)-phenyl7-uracil 
F: 193 bis 196°C; 

1 -£~3 , 5-Dibrom-4- ( 3 1 -chlor-5 * -methyl-phenoxy) -phenyl-uracil 
F: 206 bis 208°C; 

1 -Z~3-Chlor-5-brom-4- ( 4 ' -chlor-phenoxy ) -phenylJ7-5-niethyl- 
uracil; 

1 -^~3-Brom-4-(4 ' -chlor-phenoxy ) -phenyl _7-6-me thyl-uracil ; 

1-/~3-Jod-4- (4 • -chlor-phenoxy ) -phenyl_7-uracil ; 

1 ~Z~ 5 » 5-Dichlor-4- ( 4 • -chlor-phenoxy ) -phenyl_7-5 , 6-dime thy 1- 

uracil; 

1 -/~3 , 5-Dichlor-4-( 4 • -brom— phenoxy )-phenyl_7-3-me thyl-uracil ; 
1 "Z~3 » 5-Dibrom-4- ( 3 • , 4 * -dichlor-phenoxy ) -pheny 1^7-3 , 5-dime thyl- 
uracil ; 
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1 -Z 3, 5-Dibrom-4-(2 1 , 4 1 -dichlor-phenoxy ) -pheny 1_7~3, 6-dimethyl- 
uracil; 

1 ~Z~3 f 5-Dimethy 1-4- ( 4 1 -brom-phenoxy ) -pheny l_J7-urac il ; 

1 -Z~3-Me thyl-4-( 3 ? , 5 1 -dimethyl-phenoxy ) -pheny l_7«urac il ; 

1 -/~2-Methyl-5-brom-4-(2 ' , 4 1 -dichlor-phenoxy) -phenyls-uracil ; 

^-Z"3, 5-l)ibrom-4-(4 , -f luor-phenoxy)-phenyl_J7-3~allyl-uracil; 
1 -Z~3-Athyl-4-( 2 • -tert . -butyl-phenoxy ) -pheny 1 J7-uracil 5 
1 -Z~3-Isopropyl-4- ( 4 1 -chlor-3 1 -me thyl-phenoxy ) -pheny ljf- 
uracil; 

1 5-Dichlor-4-(4 ■ -me thylsulf onyloxy-phenoxy ) -pheny 1J7- 

uracil; 

V... 

1 -Z~3-Brom-4-( 4 ' -n-butyl-phenoxy ) -phenyl_7-uraci 1 ; 

1 -/~3-Chlor-4-(4 • -hydroxy-3 ■ , 5 ■ -dichlor-phenoxy ) -pheny 1J7- 

" uracil^ " ' 

1 -Z~3,5-Dibrom-4-(4 , -nitro-phenoxy)-phenyl_7-ixracil; 
1 » 6 -Dime thy 1-4- ( 3 ' -chlor-phenoxy ) -phenyl_7_ U racil ; 
1 -/~3-Chlor-5-methyl-4-(4* -cyan-phenoxy)-phenylS-uracil; 
1 -£ 3-Chlor-5-brom-4-(4 1 -dime thy lamido-sulf onyl-phenoxy)- 
phenyl _/-uracil; 

1 -/~3-Dime thy lamido-sulf onyl-4- ( 2 • , 4 ' , 5 * -trichlor-phenoxy ) - 
phenyl ^-uracil; 

1-/~3-Acetylamino-4-(2• ,4 , -dimethyl-phenoxy)-phenyl_7_ uracil; 

1 -^~3-Nitro-4-( 4 • -me thyl-phenoxy ) -phenyls-uracil ; 

1-Z~3-Dimethyl-amidocarbonyl-4-(4 , -bromphenoxy)-phenyl7-uracil; 
1 -Z~3jjTrif luormethyl-4-( 4 • -me thylsulf onyloxy-phenoxy ) -phenyls- 
uracil; 

1 ~Z^l^v5-Dibrom-4-(4 • -diathylaminophenoxy ) -phenyl7-uracil 

1 -/~3,5-Dichlor-4- (4 • -allyl-thio-phenoxy)-phenyl7-uracil 

1 -Z~3,5-Dichlor-4-(4 » -me thylsulf inyl-phenoxy)-phenyl7-uracil 

1 » 5-Dibrom-4- ( 4 • -dimethylamino-3 1 -me thyl-phenoxy ) -phenyls- 
uracil; 

1 -^~3-Brom-5-methyl-4-(4 » -diathylamidocarbonyl-phenoxy )- 
phenyl S-uracil; 

1 -/"3-Brom-5-athyl-4-( 2 • -isopropoxy-phenoxy ) -phenyls-uracil ; 
1-/"2-Chlor-4-(4 , -phenoxy-phenoxy)-phenylS-uracil; 
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2- Methyl-4-(4'-^ 4 H -chlor-phenoxy> -phenoxy) -phenyl _J- 
uracil; 

-Z~3»5-Dibrom-4-(1 '-naphthoxy) -phenyl _7~uracil; 
-Z~3-Chlor-5-niethyl-4-(2 '-naphthoxy) -phenyls-uracil ; 
-Z~3-Chlor-4-(1 '-chlor-2 '-naphthoxy) -phenyls-uracil; 
-/f3-Brom-5-jod-4-(4 , -phenyl-phenoxy) -phenyls-uracil; 
~Z~3- chlor -4-(4 , -phenylthio-phenoxy)-phenyl_7-uracil; 
~L 3,5-Dichlor-4-(4' -benzoylamino-phenoxy )-phenyl_/- ur acil; 

3- Brom-4-( 4 ' -benzolsulf onylamino-phenoxy ) -phenyls-uracil ; 
- Z~3-Brpm-4- ( 4 * -anilidocarbonyl-phenoxy ) -phenyl^ 7-uracil ; 
- Z 3 » 5 -Dichlor-4-( 4 ' -f luor-phenoxy ) -phenyl__7- ui>acil » 
~Z~3 1 5-Dichlor-4-phenoxy-phenyl_7-ura.cil ; 

-Z~3 , 5-Dichlor-4-( 2 • , 4 • , 5 ' -trichlor-phenoxy ) -phenyls-uracil ; 
~L 3,5-Dichlor-4-(2' ,4' -dimethyl -phenoxy )-phenyl_7-uracil; 
~Z~3 » 5-Dichlor-4-( 3 ' , 5 ' -dichlor-4 ' -hydroxy-phenoxy ) -phenyl__7- 

uracil ; 

3 , 5-Bichlor-4-( 4 ' -propionylamino-phenoxy ) -phenylS~uracil ; 
~Z~3 . 5-Dichlor-4-( 4 ' -ni tro-2 • -chlor-phenoxy ) -phenylS-uracil ; 
-/"3-Chlor-5-me thy 1-4- ( 4 ■ -methylsulf onyl-oxy-phenoxy ) -phenyl_7- 

uracil; 

~Z~3 , 5-Di chlor-4- ( 4 • -piperidy lsulf ony 1-phenoxy ) -phcr.y \_J- 
uracil; 

~Z~3 » 5-Dichlor-4-( 4 1 -dime thyl-amidocarbonyl-amino-phenoxy ) - 
phenyl _J '-uracil; 

~Z~3 1 5-Dichlor-4-(4 ' -cyan-2 • -chlor-phenoxy )-phenylS~uracil ; 
~Z~3 . 5-Dibrom — 4- ( 4 • -phenylsulf onyl-phenoxy ) -pheriylS-uracil ; 
-Z~3 . 5-Dichlor-4-( 1 • -chlor-2 • -naphthoxy )-phenyl_7-uracil . 
~Z 3,5-Dijod — 4- ( 4' -f luor-phenoxy )-phenylS~uracil; 
-Z~*3,5-Dichlor-4-(4 « -methoxy-phenoxy )-phenyl7-uracil ; 
-/"*3-Br om-5-me thyl-4- (4 » -athylsulf onyl-phenoxy ) -phenyl7-uracil ; 
~Z~3 , 5-Dibrom-4- ( 3 • -Chlorphenoxy )-phenyl7-uracil ; 
~Z~3 , 5-Dichlor-4- ( 3 » , 4 » -dime thoxy- phenoxy ) -phenyl7-uracil ; 
-Z"3,5-Dicnlor-4-(4»-pyrrolidinyl-<i «> -phenoxy) -phenyl-uracil; 
u ^Zl3^5-Dichlor-4-(4 • -<2»-oxo-pyrrolidinyl-<1 "^-phenoxy )-phenyl7- 
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1 - ( 3 , 5-Dibrom-4-phenoxy-phenyl )-urac il ; 

1-/~3, 5-Dibrom-4-(2 l f 4 1 -dichlor-phenoxy ) -phenyl ^-uracil; 
1-/~3,5-Dibrom-4-(2 f f 4 1 -dime thyl-phenoxy) -phenyl ^/-uracil; 
1 -/~3 f 5-Dibrom-4-(4 1 -n-butyl-phenoxy ) -phenyl ^/-uracil ; 
1-^*3 , 5-Dibrom-4-( 4' -dime thy lamidosulf onyl-phenoxy ) -phenyls- 
uracil; 

1-^*3 9 5-Dibrom-4- (4' -dime thy lamidocarbonyl-phenoxy ) -phenyl S~ 
uracil; 

1 -/~3 f 5-Dibrom-4- ( 4 1 -athoxy-phenoxy ) -phenyls-uracil ; 
1 -/~3 , 5 -Dibr om-4- ( 4 1 -ally loxy-phenoxy ) -phenyl S~ ura c i 1 ; 

1 -£3 » 5-Dibrom-4-(4 l -phenoxy-phenoxy)-phenyl_7~ uracil » 

1 *Z"5 1 5-Dibrom-4- ( 4 1 -nitro-2 1 -methyl-phenoxy ) -phenyl J^-urac il ; 

1-£"3 1 5-Dimethyl-4-(4 f -brom-phenoxy)-phenyl_7-3-tnethyl-uracil ; 

1-273.f 5 -Dime thy l-4-( 4 1 -chlor-phenoxy ) -phenyl S~5-me thyl-uracil; 

1 3 f 5 -D l me thy l-"4 - ( 4 ■ ' c^an-phenoxy ) -^phe n~y lS~urac i 1 ; 

1 -/~3 f 5-Dime thy 1-4- ( 4 1 -ace ty laminophenoxy ) -phenyl_/~ uraci 1 » 

1 -/"3, 5 -Dime thy 1-4- ( 1 1 -naphthoxy )-phenylS~ uracil 5 

1 -/~3 9 5-Dimethyl-4-( 4 1 -phenyl-phenoxy )-phenylS*- urac il > 

1 -/~3 9 5 -Dime thy 1^4- ( 4 1 -nitro-2 ' -chlor-phenoxy ) -pheny lS~urac i 1 ♦ 

1 -/"3 9 5-Dime thy l-4-( 2 • , 4 • -dime thyl-phenoxy ) -phenyl_y- ura cil ; 

1-/""3 f 5-Dimethyl-4-(3 f , 5 T -dimethyl-phenoxy ) -phenyl S~ urac il; 

1 ~Z~3 9 5 -Dime thy 1-4- ( 3 1 -me thy 1-4 1 -dime thy lamidosulf onyl-phenoxy ) - 

phenyl S~ urac il; 

1 -/~3 , 5 -Dime thy 1-4 -( 4 1 -phenoxy-phenoxy ) -*phenyl_7-ursLQ±l ; 
1 -/"3 9 5 -Dimethyl-4-( 3 1 9 5 1 -dichlor-4 ' -hydroxy-phenoxy ) -phenyls- 
uracil; 

1 -Z" 5 9 5 -Dime thy 1-4- ( 2 1 -isopropoxy-phenoxy ) -phenyls-uracil ; 
1-^"3-Chlor-5-methyl-4-( 4 1 -brom-phenoxy) -phenyl S-^acil; 
1 -2~^-Chlor-5-methyl-4-(4 • -chlor-phenoxy ) -phenylS~5-me thyl- 
uracil; 

1 -/*"3-Chlor-5-methyl-4-( 2 1 -chlor-phenoxy )-pheny lS-3-methyl- 
uracil; 

1 -/~3-Brom-5-methyl-4-(4 1 -chlor-phenoxy ) -phenyl S-uracil ; 
Le A 16 267 - 23 - 



609836/0943 



BNSOOCID: <D E__25O9037A 1 _l _> 



ORIGINAL INSPECTED 



' 25. . . 3? 

1 3-Brora-5-methyl-4- (4 1 -diathylaroidosulf onyl-phenoxy ) - 
pheny ac i 1 ; 

1 -^~3-Brotn-5-chlor-4- { 4 1 -brom-phenoxy ) -phenyl^7~ urac il » 
1 -^/~3-Brom-5-chlor-4-( 4 ■ -cyan-phenoxy) -phenyls-uracil ; 
1 -/~3-Brom-5-chlor-4-(4 1 -me thylsulf onyl-phenoxy ) -phenyl 
uracil; 

1 -( 3-Brom-5-chlor-4-phenoxy) -phenyl-uracil ; 

1 -^~3-Chlor-5-dimethylamidosulf onyl-4-(4 ' -chlor-phenoxy )- 

pheny 1 S~ urac i 1 ; 

1 3-Me thoxy-5-chlor-4-( 4 1 -brom-phenoxy ) -pheny l_J7-uracil ; 
1-/ 3-Brom-5-chlor-4-( 4 1 -phenoxy-phenoxy )-phenyl_^7-uracil ; 
1 ~/~3 , 5-Bi jod-4-(4 1 -f luor-phenoxy ) -pheny l_J7-uracil ; 
1 3 , 5-Di jod-4-(4 1 -ni tro-phenoxy ) -pheny l_y-urac '1; 
1-/ 3, 5-Di jod-4-(4 f -cyan-phenoxy )-phenyl ^7-uracil; 
1 3 , 5-Dijod-4-(4 • -methylsulf onyl-phenoxy )-phenyl_7-uracil ; 
1 -/ 3 , 5-Di jod-4- ( 4 1 -dimethylamino-3-methyl-phenoxy ) -phenyls- 
uracil; 

1-/ 3-Jod-5-brom-4-(4 1 -cyan-phenoxy) -pheny lS~ urac il; 
1 -/~3-Chlor-4-( 4 1 -brom-phenylthio ) -phenyls-uracil ; 

1 -Z~5-Chlor-4-(4 f -chlor-phenylthio)-phenylS-5-methyl-uracil; 
1 -Z~3-Chlor-4-(4 1 -cyan-phenylthio ) -pheny lS~ ura cil ; 
1 -^~3-Chlor-4- ( 3 1 -me thyl-4-dimethylaminosulf onyl-pheny Ithio ) - 
phenyl S~ u racil; 

1 "Z^3-Brom-4-(4 , -methyl-phenylthio) -pheny lS-3-methyl-uracil; 
1 -/~3-Brom-4- (2 1 /P-dichlor-phenylthio ) -pheny lS~urac il ; 
1-/"3-Methyl-4-(4 , -nitro-phenylthio)-phenylS-uracil; 

1-^3-Dimethylamido3ulfonyl-4-(4 , -chlor-phenylthio) -phenylS- 
uracil; 

1 -Z"3-Chlor-4-(4 , -acetylamino-phenylthio ) -pheny lS-uracil; 
1 -Z^3-Chlor-4- ( 2 ■ -propionylamino-phe ny 1 thio ) -pheny lS~urac il ; 

1-^3-Trifluormethyl-4-(4 f -chlor-phenylthio)-phenylS-uracil; 
1 -/"3-Brom-4- ( 4 1 -me thyl-phenylthio ) -pheny lS~uracil ; 

1 -Z^3,5-Dichlor-4-(4 , -chlor-phenylthio)-phenylS-6-methyl- 
uracil; 
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1-^ 3 t 5-Dichlor-4-(4 , -methyl-phenylthio)-phenyl ^/-uracil; 
1-/~3,5-Dichlur-4-(4 f -dimethylamidosulf onyl-phenylthio )- 
phenyls-uracil; 

1 -^"3 1 5-Dibrom-4- (4 1 -methyl-phenylthio ) -pheny 1_7«- uracil ; 

1 -/~3 , 5-Dibrom-4-( 3 1 -methyl-phenylthio ) -phenyl ^7-3 , 5 -dime thyl- 

uracil; 

1 -^~3-Methyl-5-chlor-4-phenylthiO fc J7-3--methyl--uracil ; 

1 -/^-Methyl-o-chlor^-^ 1 -phenylthio-phenylthio )-phenyl _J- 

uracil; 

1 -^~3.rMethyl-5-brom-4-(4 f -chlor-phenylthio ) -phenyl ^7-uracil ; 

1 -/~3-Methyl-5-chlor-4-(4 ' -phenyl-phenylthio ) -phenyls-uracil ; 

1-/~3*-Methyl-5-chlor-4-( 1 ' -naphthy lthio ) -phenyl J^-uracil; 

1-(3, 5-Dichlor-4-phenylsulfinyl-phenyl) -uracil ; 

„ _2^~~3 9 5 -Dime thy 1-4- (4 1 -chl^^phexiy Tsulf iriyT) -pheny 1^^-uracTl ;~ 

1-/~3-Methyl-5-chlor-4-(4 l -methyl-phenylsulf inyl) -pheny 1_/- 

uracil; 

1 -/~3-Chlor-4- ( 4 1 -brom-pheny Isulf onyl ) -pheny l_7-uraci 1 ; 
1 -/~3 , 5-Dichlor-4- ( 4 1 -chlor-phenylsulf onyl ) -pheny ur ac il ; 
1 -/~3 f 5-Dibrom-4- (4 ' -me thyl-phenylsulf onyl ) -phenyls-uracil ; 
1 -/~3-Me thyl-5~chlor-4-(4 1 -chlor-phenylsulf onyl ) -phenyls- 
uracil • 

Die neuen Wirkstoff e - und deren Salze - v/eisen starke 
coccidiocide Wirkungen auf . Sie sind hochv/irksam gegenUber 
den Cpi3cidienarten des Gefliigels wie z. B. Eimeria tenella 
(Blinddarmcoccidiose des Huhns), E. acervulina, E. brunetti, 
E. maxima, E. mitis, E. mivati, E. necatrix und E. praecox 
(Dunndarmcoccidioae / Huhn). Die Praparate sind ferner ein- 
setzbar zur Prophylaxe und Behandlung von Coccidiose-In- 
fektioneti anderer Hausgef lUgelarten. Die neuen Wirkstoffe 
zeichnen sich dariiber hinaus noch durch eine sehr starke 
Wirksamkeit bei Coccidieninf ektionen von Saugetieren aus, 
wie z. B. des Kaninchens (E. stiedae / Lebercoccidiose, 
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E. magna, E- media, E- irresidua, E. perforans / Darm- 
coccidiose) , der Schafe, Rinder und anderer Haustiere, ein- 
achliettlich Hund und Katze sowie von Labortieren wle der 
weiBen Maus (E. f alcif ormia ) und der Ratte(E. contorta). 

Aui3erdetn wurde eine Wirksamkeit gegemiber der Toxoplasmose 
f estgestellt . Bei dieser InXektion sind die Verbindungen 
e inset zbar sov/ohl zur Behandlung der als Ausscheider in 
den infektiosen Stadien (Oocysten) infrage kommenden Katzen 
als auch zur Behandlung des erkrankten Menschen. Coccidien- 
Infektionen kbnnen bei Haustieren zu schweren Verlusten flihren 
und stellen insbesondere bei der Aufzucht von GefTugel und 
Saugern wie z. B. Rindern, Schafen, Kaninchen und TKunden ein 
echtes Problem dar. Die bisher bekannten Coccidiosemittel 
beschranken sich in ihrer Wirkung meist auf wenige Arten 
des Geflugels. Die Behandlung und Prophylaxe der Saurecocci- 
diose stellt bisher ein noch weitgehend ungelbstes Problem 
dar. ~ 

Die neuen Wirkstoffe konaen in bekannter Weise in die ub- 
lichen Pormulierungen ubergef uhrt werden wie Praemixe zur 
Verabreichung mit dem Putter, Tabletten, Dragees, Kapseln, 
Suspensionen und Sirupe . 

Die Verabreichung der Verbindungen zur Coccidiosebekampfung 
erfolgt zv/ar gewohnlich am zweckraaBigsten in oder mit dem 
Putter oder im Irinkwasser, die Verbindungen kbnnen "aber 
auch einzelnen Tieren in Form von 1 Tabletten, Arzneltranken, 
Kapseln oder dergleichen oder durch Injektion verabreicht 
v/erden. Dieae letztgenannten Verabreichungamethoden sind 
natiirlich zur Behandlung einer groflen Zahl von Tieren 
weniger geeignet als zur Behandlung einer begrenzten Zahl 
von Tieren; 8ie aind jedoch gut zur Verabreichung an eine 
kleine Zahl von Tieren oder an Einzeltiere geeignet. Fur die 
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2b' . j? 

4:.. ; : /on Saugetieren wie z.B. Rindern, Schai'en und Ka- 
■;ri rmpfiehlt sich besonders die Pour on Application. 
- ar erweisen sich die Verbindungen bei Verweridung geeig- 
v Losurigsmittel als hoch wirksam. 

■viricstof fhaltiges Putter wird mit den erf indungsgemafien 
. indungen gewohnlich in der Weise zubereitet, da/3 

lo bis 2ooo, vorzugsweise etwa 25 bin 25o ppm Wirtcstofi 
einem nahrs tof fmaQig ausgeglichenen Tierfutter, z. B. 
: i iem in dem folgenden Beispiel beschriebenen Kukenf utter f 
-undlioh vermischt werden. 

f i.a ein Konzentrat oder eine Vormisschung zubereitet werden 
11, die schlieOlich im Putter auf die obengenannten Wert»; 
:::i.unnt. -werden -soil , werden -im -allgerne inen- etwa- 1" bis ?a«/ a , -•— 

vorzugsweiae etwa lo bis 2o Gewichtsprozent Wirkstoff mit 
eJnem eQbaren organischen oder anorganiachen Trager, z.B. 
Maismehl oder Mais- und So jabohnenmehl oder Mineralsalzen, 
die eine kleine Menge eines eQbaren EntstaubungsSles , z. B. 
Maisol oder Sojabohnenbl enthalten, vermischt. Die so er- 
haltene Vormischung kann dann dem vollstandigen Gef liigelf utte ' 
vor der Verabreichung zugegeben werden. 

Als Beispiel fur die Verwendung der erf indungsgemaflen Stoffe 
im Gefliigelfutter kommt die folgende Zusammensetzung inf rage t 

52,ooo % Futtergetreidesehrot 

17,995 % Sojaschrot 

5,ooo £ Maiakleberfutter 

5 f ooo $> Weizenvollmehl 

3,ooo % Pischmehl 

3,ooo # Tapiokamehl 

3 f ooo # Luzernegrasgrunmehl 

2 f ooo # Weizenkeime, zerkleinert 

2,ooo ^ Sojaai 
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1,600 i» Pischknochenmehl 

1,5oo % Molkenpulver 

1,4oo # kohleneaurer Putterkalk 

1,000 % phoaphoraaurer Putterkalk 

1 ,000 % Melasee 

o,5oo ?S Bierhefe 

o,oo5 # 1-/" 3,5-Dichlor-4— (4 '-chlor-phenoxy) -phenyls- 
uracil 



1oo,ooo io 



Ein solches Putter ist aowohl fiir die curative ala auch fur 
die prophylaktische Anwendung geeignet. 

Daa Chemotherapeutikum kann fur die Einzelbehandlung entweder 
als aolchea oder aber in Kombination mit pharmazeutiach an- 
nehmbaren Tragern zur Anwendung gjlangen. Ala Darreichunga- 
form in Kombination mit verachiedenen inerten Tragern kommen 
Tabletten, Kapseln, Drageea, waaarige Suapenaionen, injizier- 
bare Loaungen, Elixiere, Sirupe und dergleichen in Betracht. 
Derartige Trager umfaaaen feste Verdiinnungsmittel oder Full- 
stoffe, ein ateriles waaarigea Medium aowie verachiedene 
nichttoxi3che organiache Loaungamittel und dergleichen. Selbat- 
veratandlich konnen die fur eine orale Verabreichung in Be- 
tracht kommenden Tabletten und dergleichen mit SUSatof f zuaatz. 
und ahnlichem veraehen werden. Die therapeutisch wirkaame 
Verbindung aoll im vorgenannten Pall in einer Kohzentration 
von etwa o,5 bia 90 Gewichtaprozent der Gesamtmiachung vor- 
handen aein, d. h. in Mengen, die auareichend aind, urn den 
obengenannten Doaierungaspielraum zu erreichen. 

Im Palle der oralen Anwendung kBnnen Tabletten aelbstveratand- 
lich auch Zuaatze wle Natriumcitrat, Calciumcarbonat und 
Dicalciumphoaphat zuaammen mit verachiedenen Zuschlagatof f en 
vie Starke, vorzugaweiae Kartof f elatarke und dergleichen, 
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und Bindemitteln vie Polyvinylpyrrolidon, Gelatine unci 
dergleichen enthalterx. Weiterhin konren Gleitmittel wie 
Magnesiums tearat , Natriumlaurylsulfat und Talkum zuc Tablet— 
tieren mitverwendet werden. Im Palle wassriger Suspen^ionen 
und/oder Elixieren, die flir orale Anwendungen gedacht slrJ, 
kann der Wirkstoff mit verschiedenen Geschmacksauf bessererrt, 
Parbstoffen, Emulgier- und/oder zusammen mit Verdfinnungb- 
mitteln wie V/asser, Athanoi, PrqpylenglykdL 9 Slyoerin und 
ahnlichen derartigen . Verbindungen bzw. Kombinat Lonen Verwen- 
dung find en « 

T'ur del* Fall der parenteralen Anwendung konnen Losutigen -ies 

V? irkstoff es in Sesam- o der Erdnuflol Oder in wass r i gem P ropyl en- 

glykol oder W f H-Dimethylf ormamid eingesetzt verden. 

Die neuen Verbindungen konnen in Kapseln, Tabletten, 
Pastillen f Dragees, Ampullen usv/. auch in Form von Dosierun^jfj- 
einheiten enthalten sein, wobei jede Dosierungseinheit so 
angepaflt ist, daB sie eine einzelne Dosis des aktiven Bestand- 
teils lief ert . 

Die neuen Wirkstoffe konnen in ublicher Weise angewendet 
v/erden, insbesondere sind sie fUr die Applikation mit dem 
Futter bestimmt. Sie kannen aber auch z. B. bei der Behandlung 
der Saugercoccidiose und der Toxoplasmose oral oder parenteral 
in den oben genannten Formulierungen appliziert werden. 

Als Dosierungen fUr die Praxis kommen bei der Behandlung 

und Prophylaxe der Gef lugelcoccidiose , vor allem der Coccidiose 

der HUhner, Enten, GSnse und Truthuhner, Zumischungen von 

1o bis 1oo ppm, vorzugsweise 5o bis 1oo ppm zum Putter inf rage , 

die in speziellen Fallen aufgrund der guten Vertraglichkeit 

erhoht werden konnen. Eine Herabsetzung der Dosis kann durch 
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^Combination mit Imidazol-4 , 5-dicarbonsaureamid oder. Sulfon- 
amide^ wie z. B. den p-Aminobenzolsulf onamiden des 2-Amino- 
4, 6-dimethylpyrimidins 9 des 2-Aminochinoxalins , des 2-Amino-5- 
:aethoxy-pyrimidins sowie des 2-Amino-4-methyl-pyrimidins 
erreicht v/erden, weil es hier zu einer potenzierenden Wirksam- 
keit kommt. 

^lir die Einzelbehandlung z. B. bei der Saugercoccidiose oder 
bei der Toxoplasmose hat es sich als vorteilhart erwiesen, 
Mengen von etwa 5 bis etwa 25o mg/kg Korpergewicht pro Tag 
zur Erzielung wirk&amer Ergebnisse zu verabreichen . Trotzdetn 
kann es gegebenenf alls erforderlich sein, von den genannten 
Mengen abzuweichen, und zwar in Abhangigkeit vom Korpergewicht 
des Versuchstieres bzw. der Art des Applikationsweges , aber 
auch aufgrund der Tierart und deren individuellem Verhalten 
gegeniiber dem Medikament bzw. der Art der Formulierung und 
dern Zeitpunkt bzw- Intervall, zu dem die Verabreichung er-, 
folgt. So kann es in einigen Fallen ausreichend sein, rait 
weniger als der vorgenannten Mindesttnenge auszukommen, wahrend 
in anderen Fallen die genannte obere Grenze uberschri tten 
werden muB. Im Falle der Applikation grofierer Mengen kann es 
empf ehlenswert sein f diese in mehrere Einzelgaben iiber den 
Tag zu verteilen. FUr die Applikation in der Humanmedizin 
ist der gleiche Dosierungsspielraum vorgesehen. SinngemaS 
gelten auch die weiteren obigen Ausf uhrungen. 

Die coccidiocide Wirksamkeit einiger erf indungsgemafier Ver- 
bindungen ist exemplarisch in den Tabellen 1 und 2 wieder- 
gegeben. Als Beispiel fur die Wirksamkeit auf Geflugel- 
coccidien ist Eimeria tenella (Blinddarmcoccidiose / Huhn) 
und als Saugercoccid Eimeria falciformis (Maus) aufgefiihrt. 
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. ^r. z. 15. 11 Q'a^c site- HUhnex-.i tUr.-. vi coo sporul j erten 

'..oevsien : /on Kineriu tenella, dein trregs^ der Blindaarn- 
.•occidio.se, infiziert, so sterben von iwr. unbehandelten 
i'cntrollen 3o bis 7o >S der Tiere- Tie Uoerlebenden* KUken 
scheiden von 7- bis g. Tag nach der Infektion taglich 
3co ooo bis 5oo ooo Oocysten pro Gramra (OpG) Kot aus . Im 
Laufe der Erkrankung komrat es zu einer erheblichen Beein- 
trachtigung der Gewichtszunahme und zu starken raakroskopisch 
erkennbaren pathologischen Veranderungen an den Blinddarmen, 
die zu starken Blutungen fiihren. Bei der Prufung auf Wirk- 
samkeit gegeniiber E. tenella vrurden die erf indungsgemaGen 
Verbindungen von 3 Tagen vor der Infektion bis 9 Tage nach 
der Infektion (Versuohsende) mit dem Putter verabrei cht . 



Die Oocystenzahl wurde mit Hilfe der Mc-Master-Kammer be- 
stimmt (siehe dazu Engelbrecht et al. f Parasitologische Ar- 
"beitsmethoden in Medizin und Veterinarmedizin, S. 172, 
Akademie-Verlag Berlin (1965) )• 

Die Behandlung der als Beispiel fiir Saugercoccidien genannten 
Eimeria f alcif ormis-Inf ektion der Maus erfolgte am 1. f 2. t 
3., 6., 7. und 8. Tag nach der Infektion. Die Infektion 
erfolgte mit 1o ooo sporulierten Oocysten je Maus (15 g schwer) 
Bei den unbehandelten Kontrollen kommt es ab 7. Tag nach der 
Infektion zu einer massiven Oocystenausscheidung, zu blutigen 
DurchfSllen und zu einer inf ektionsbedingten Sterblichkeit 
bei Jo: fa der Tiere. 
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Beispiel 1 

1 -/~3-Chlor-4-( 4 1 -chlor-phenylthio) -phenyl J?-ura-'-i i 

a) N-ZS-Cyan-5-(5-chlor-^4 , -chlQr-Dh QnylthiQ)-r>henvlaainG 
acryloyl7-*urethan 

ON . 




CI- ^ ^ > -S- ^ ^ -NH-CH=C-CO-NH-OOOC 2 H 5 



18 g N-(2~Cyan-3-athoxy-acryloyl)-urethan urid 2 3 g 2,4'- 
Dichlor-4-amino-diphenylsulfid werden in 3oo ml Athanol 
2 otunden unter RUckfluS erhitzt. Danach wird der Ansatz 
auf 0°C abgekiihlt una da3 auagef allene Reakt ionsprodukt 
abfiltriert. Ausbeute: 34 g der Verbindung N-/~2-Cyan-3- 
(3-chlor-4-(4 1 -chlor-phenylthio)-phenylamino )-acryloyl 
urethan. F: 177 bis 178°C ( Zerse tzung) . 

b ) 1 - i /~3-Chlor-4-(4 » -chlor-phenylthio ) -phenyl _/--5-cyan-uracil 

ttl : ^ — 



33 g N-/"2-Cyan-3-(3-chlor-4-(4 , -chlor-phenylthio )-phenyl- 
amino )-acryloyl_7-urethan werden in einer Destillier- 
vorrichtung etwa 15 Minuten auf 25o°C erhttzt, wobei ca. 3 f o g 
Athanol abgeapalten werden. Die Schmelze- wird arts chlieBend 
aue Dimethylf ormamid-Athanol umkristallisiert . 
Auabeute: 28 g 1 -^~3-Clilor-4-(4 f -chlor-phenylthio )-phenyl — J~ 
5-cyan-uracil. P: 213 bia 217°C. 

c ) 1-^3-Chlor-4-(4 , -chlor-phenylthio)-phenyl_7«uracil 
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27 g des nach b) heirgeetellten 1 -^3-Cklo r -4-( 4' -chlor- 
phenylthio ) -phenyl ^/-uracils werden in 15o ml 78#iger 
Schwef eleaure ca. 15 bis 2o Minuten auf 17o bis 18o°C 
erhitzt, bis die C0 2 -Entwicklung beendet 1st. Danach wird 
der Ansatz in Eiswasser gegossen, das ausgef&llte Produkt 
abgesaugt, gewaschen und getrocknet. 

Ausbeute: 2o g 1-/~3-Chlor-4-(4 '-chlor-phenylthio) -phenyls- 
uracil* F: 217 bis 218°C (aus verd. Eseigsfiure). 

Beispiel 2 1-/3 1 5-Dichlor-4-( 4 1 -chlor-phenylthio )-phenyl7-urac il 

a ) N-jT" 2-Cyan-3- ( 3 , 5-dichlor-4-<4 1 -chlor-phenylthio>-phenylamino ) 

. acryloyl/-ur e than 

f - 

Cl- ^ ^-S- ^ ^ -NH-CH=C-C0-NH-CQ0C 2 H 5 



15 g N-(2-Cyan-3-athoxy-acryloyl)-urethan und 21,5 g 
2, 6,4'-Trichlor-4-amino-diphenylsulfid werden in 2oo ml 
Tetrahydrofuran 1 Stunde unter Riickflufl erhitzt, wobei 
Loeung eintritt. Danach wird das LSsungsmittel im Vakuum 

grSBtenteils abdeetilliert und der Riickstand mit Athanol 
verrUhrt. Dor kristalline Niederschlag wird abgesaugt und 
getroeknet. Ausbeute: 28 g N-/~2-Cyan-3-(3, 5-dichlor-4- 

{4 * -chlor-phenylthio ) -phenylamino ) -acryloyl_7-ure than . 
P: 191 Ms 193°C (Zersetzung). 

* ) 1 -Z~3 , 5-Dichlor-4-( 4 • -chlor-phenylthio )-pheny l_7-5-cyan- 
uracil . - 

27 g des unter a) hergestellten ff-^~2-Cyan-3-(3,5-dichlor- 
4- < 4 '-chlor-phenylthio^ -phenylamino ) -aery loyl_7-ure than 
werden in einer Destilliervorrichtung ca. 15 Minuten auf 
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25o°C erhitzt bis die Athanolabspaltung beendet ist* Die 
verbleibende Schmelze ward dann aus Eisesaig umkrietalli- 
siert. Ausbeute: 22 g 1-/~3, 5-Dichlor-4-(4' -chlorphenylthio ) 
phenyl _y-5-cyan-uracil . F: 21 o bis 212°C 

c ) 1 -/~3 f 5-Di chlor-4- ( 4 1 -chlor-phenylthio ) -phenyl^- 5 -carbami- 
do-uracil 

C0NH 2 




22 g des unter b) hergeatellten Cyau-uracils werden mit 
25o ml 48?6iger Bromwasaerstof f saure 2 Stunden unter Ruck- 
fluB erhitzt- Das Produkt erweicht hierbei zunachst, ohne 
in Losung zu gehen, und erstarrt sp&ter wieder kristallin. 
Man verdUnnt mit Wasser, saugt ab und kristallisiert aus 
Eiseaaig urn. Ausbeute: 12 g I-7O, 5-Dichlor-4-(4 f -chlor- 
phenylthio ) -phenyl _7-5-carbamido-uracil • F: 261 bis r 
262°C (Zersetzung) . 

d ) 1 ~Z~ 5 > 5-Dichlor-4-(4 , -chlor-phenylthio)-phenylJ7-uracil 

Ql "~ 

CI ^ 




-0- s -<L 



1o g des unter c) hergestellten 1-^~3, 5-Dichlor-4-(4 » - 
chlor-phenylthio) -phenyl _7-5-carbamido-uracils werden in 
1oo ml 78#iger Schwef elaaure 15 Minuten auf 18o°C er- 
warmt, bis die C0 2 -Entwicklung beendet iat. Danach wird der 
Ansatz auf Eis gegossen, das Reaktionsprodukt abfiltriert, 
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gewaschen, getrocknet und aua Dimethylf ormamid-Wasser 
umkristallisiert. Ausbeute: 6 g 1-^~3, 5-Dichlor-4-(4 »-chlor- 
phenylthio) -phenyl _7-uracil. F: 222 bis 225°C. 

Analog Beispiel 2 kann ausgehend von N-(2-Cyan-3-Sthoxy-acryloyl). 
urethan und 2,4'-Dichlor-4-amino-diphenylather das 1-Z3-Chlor- 
4-(4'-chlor-phenoxy)-phenyl7-uracil hergestellt werden. 

Aus N-(2-Cyan-3-athoxy-acryloyl)urethan und 2,4»-Dichlor-4- 
amlno-diphenylather erhSlt man N-/~2-Cyan-3-(3-chlor-4-<V- 
chlor-phenoxy -phenylamino ) -acryloyl7-ure than 

CN 

. c J^jKZ\~0-J/ ^-NH-CH=C^C0-KH-COOG 2 H 5 - 



Ausbeute: 76 # der Theorie; F: 160 bis 162°C (Zersetzung) 

Daraus erhalt man durch RingschluBreaktlon das 

1 -Z"3-Chlor-4-(4 • -chlor-phenoxy)-phe n yljr. 5 .cyan-uracil 




Ausbeute: 83 % der Theorie; P: 197 bis 198°C 

Durch partielle Verseifung der vorgenannten Verbindung 

halt man 1-Z3-Chlor-4-(4'-ohlor-phenoxy)- P henyl7-5-carbamido- 
uracil 



er- 
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Durch weitere Verseifung urid Decarboxylierung erhalt man 
1 -^O-Chlor-4- ( 4- 1 -chlor-phenoxy ) -phenyl ^-uracil 



CI 



Auabeute: 71 # der Theorie ; F: 263 bib 265°C 



Beispiel 3 

1 -Z3 » 5-Dichlor-4- ( 4 * -chlor-phenoxy ) -pheny l7-urac il 

a) 1-/^3,5-Dichlor-4-(4 , -clilor-pheTioxy) -phenyl _7-3-(3-athoxy- 
acryloyl) -hams toff 

c ^ ft o 

Cl-^ \\ -NH-C-NH-C-CH=CH-OC 2 H 5 

CI 

22,6 g Silbercyanat und 14, o g 3-&thoxyacryls&urechlorid 
werden in 25o ml trockenem Benzol 1 Stunde bei 4o°C 
verrtthrt. Zu der erhaltenen Loaung von 3-Athoxy-acryl oyl- 
isocyanat werden ohne En-tf eraung der suspendierten Siloer- 
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salze 27,5 g 3,5, 4 f -Trichlor-4-amino-dipheuylather ;:uge- 
setzt. Nach Abklingen der schwach exothermen Reaktion v/ird 
noch 1 Stunde auf 4o°C erwarmt . Darin v/ird der Ansatz mit 
3oo ml Petrolather verdtinnt, abfiltriert und der Filter- 
rilckstand getrocknet. Zur Reinigung wird das erhaltene 
Produkt bei 13o bis 14o°C in 3oo ml Dime thy If ormamid ver- 
rUhrt, die dilbersalze durch Zusatz von' 1o Gew.-Teilen 
Zinkstaub reduziert, die Losung klar filtriert und abge- 
kiihlt. Ausbeute: 25 g 1 -/~3 » 5-Dichlor-4-(4 1 -chlor-phenoxy )- 
phenyl7-3-(3-athoxy-acryloyl)-harnstoff ; F: 252 bis 254°C. 

b ) 1 -^~3 , 5-Dichlor-4-( 4 1 -chlor-phenoxy ) -phenyl_/-uracil 



CI 




log des unter a) erhaltenen Harnstoff derivates werden 
mit 15o ml tert.-Butanol und 2,8 g Kalium-tert .-butylat 

3o Minuten unter RiickfluB erhitzt. Danach wird das Losungs- 
mittel abdestilliert und der Rilckstand im Vakuum 2o Minuten 
auf 12o°C erhitzt. Der Rilckstand v/ird mit 5oo ml Wasser 
bei 9o°C gel<5st, die Losung klar filtriert und das Uracil- 
Derivat durch Ansauem mit verdiinnter Essigsaure ausgefallt. 
Man filtriert, trocknet und kristallisiert aus Essigsaure 
urn. Ausbeute: 6 g 1-^~3,5-Dichlor-4-(4 l -chlorphenoxy)- 
phenyl ^-uracil; P: 271 bis 272°C 

Analog Beispiel 3 kann ausgehend von ^Amino-V-chlor-diphenyl- 
sulfid das l-Z^^-Ck 10 ^ hergestellt 
werden : 
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c ) i_/"4-(4' -Chlorphenylthio )-phenyl _7-3-(3-athoxy-acryloyl)- 
harnstoff 

Or~\ 8 I' 
-S- / Vy -NH-C-NH-C-CH=CH-OC 2 H 5 

Auabeute: 72 ?S der Theorie; P: 216 bis 217°C 
und hieraus 

d) 1-/^4- (4 , -Chlor-phenylthio) -phenyl ^-uracil 

ci-0- s -0-Qf° . : 

Ausbeute: 68 fo der Theorie; P: 2o5 bis 2o6°C 
erhalten v/erden. 

Beispiel 4 

1 -Z3 9 5-Dit>r om-4- ( 4 1 -chlor-phenylthio ) -pheny l7-urac il 

a ) 1 -Z~3 » 5-Dibrom-4- ( 4 f -chlor-phenylthio ) -phenyl J7-3-( 3-athoxy- 
acryloyp-haraatoff W 




C1 " ~ S " \_ / > -NH-C-im-C-CH=CH-OC 2 H 5 



12,o g Silbercyanat und 7,6 g 3-Athoxyacrylsaurechlorid 
werden in 15o ml Benzol 1 Stunde bei 4o°C verruhrt und 2o,o g 
3,5-Dibrom-4 , -chlor-4-amino-diphenylsuli'id zugegeben. Man 
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riihrt weiter elite Stunde bei 4o°C f verdiinnt mit 2oo ml 
Petrolather, filtriert und trocknet. Zur Entfernung der 
Silbersalze ward aus Dimethylf ormamid unter Zusatz von 
Zinkstaub umkristallisiert . 

Ausbeute: 18, o g 1 -/~3 f 5-:Dibroin-4- (4 • -chlor-phenylthio )- 
phenyl^-3-(3-athoxy-acryloyl) -hams toff; P: 246 bis 247°C 
(Zersetzung). 

b ) 1 ~/~3 • 5-Dibrom-4-( 4 1 -chlor-phenylthio ) -phenyl_J7-urac il 



Br 



BNSDOCID: <DE 2509037A1_I_> 



1o g des unter a) erhaltenen Harnstof f derivates v/erden 
mit 15o ml Athanol bei 6o°C verrlihrt und durch Zutropfen 
von 15?&iger Natronlauge in Losung gebracht (pH 1o). Man 

verrlihrt 15 Minuten bei 6o°C und sauert mit verd. Essig- 
saure an. Das ausgefallte Uracil-Derivat wird abgesaugt, 
getrocknet und aus Dimethylf ormamid-Wasser umkristalli- 
siert. Ausbeute: 6,o g 1-/~3, 5-Dibrom-4-(4 f -chlor-phenyl- 
thio ) -phenyl J7-uracil ; P: 265 bis 268°C (Zersetzung) • 

Analog Beispiel 4 kann ausgehend von 3-Brom-4 • -chlor-4-amino- 
dipfienylsulf id das l=^=2rom-^-l^-^ 
U£§Sil hergestellt werden 

1 -2f"3-Brom-4- ( 4 1 -chlor-phenylthio ) -phenyl_7~3- ( 3-athoxy- 
acryloyl) -hams toff 

B \ 0 0 

-S- -NH-C-NH-C-CH=CH-OC 2 H 5 

Ausbeute: 76 # der Theorie; Ft 219 bis 221 °C (Zersetzung) 
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und hieraus 

1 _/~3-Brom-4-(4 • -chlor-phenylthio ) -phenyl_7-uracil 
Br 



ci-// \\-s-// >=o 

0' 

Ausbeute: 62 % der Theorie; P: 23o bis 231°C (Zeraetzung) 



Analog Beispiel 3 konnen die folgenden 1-Aryl-uracile herge- 
stel3 t werden: 

1 -/~3-Chlor-4-( 4 • -chlor-phenylthio )-phenyl_7- uracil 
F: 217 bis 218°C; 

1 ~Z~5 » 5-Dime thyl-4-(4 * -chlorphenylthio ) -phenyl_7~uracil 
P: 184 bis 186°C; 

1-^~3,5-Dibrom-4-( 4* -chlor-phenylthio) -phenyl _7-uracil r 

P: 265 bis 268°C (unter Zersetzung) ; 

1 -/~3-Brom-4-(4 * -chlor-phenylthio ) -phenyl^- uracil 

P: 23o bis 231°C (unter Zersetzung); 

1 -/~3-Me thyl-4- ( 4 • -chlor-phenylthio ) -pheny l_7-urac i 1 ' 
P: 217 bis 218°C; 

1~Z~4-( 4* -Chlor-phenylthio) -phenyls-uracil 
P: 207 bis 209°C ; 

1 -Z~3, 5-Dichlor-4-(4' -chlor-phenylthio ) -phenyl J? r uracil 
P: 222 bis 225°C; . . 7 
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• M3 . 250 ' 

1-/-3-Chlor-4-(4'-chlor-phenylthio)-phenyl_7-5-methyl-uracil 



37 



F: 252 bis 254- C 
1-/~3,5-Bichlor- 
P: 271 bis 272°C 
1-/~3-Chlor-4-(4 
F? 263 bis 265° C 
1-^"3,5-D 'chlor- 
P: 155 bis 156°C 
1-/~3,5-Dichlor- 
P: 27o bis 273°C 
1-/~3-Chlor-4-(1 
F: 2op bis 2o2°C 
1-^~3-Chlor-4-(2 
F: 2o8 bis 2o9°C 



1-/~3-Chlor-4-(2 
P: 222 bis 224°C 
1-/~3,5-Dichlor- 
P: 212 bis 214°C 
1-/"3-Chlor-4-(2 
P: 2o4 bis 2o5°C 
l-/~3,5-Dichlor- 
P: 21o bis 212°C 
1-Z~3f 5-Dichlor- 
P: 228 bis 23o°C 
1-/~3-Chlor-4-(4 
P: 25:5 bis 256°C 

1-/"3-Chlor-4-(4 
P: 257 bis 258°C 

1-Z~3t5-Dichlor- 

P: 249 bis 251°C 

1-Z~3t5-Dichlor- 

P: 247 bis 249°C 

1-Z~3t5-Dichlor-< 

P: 25o bie 252°C 

Le A 16 267 



- ( 4 • -chlor-phenoxy ) -phenyl_7-urac il 

-chlor-phenoxy) -phenyl_7- uracil 

._ ( 4 • -chlor-phenoxy ) -phenyl _7-5-nie thy 1-uracil 

.-(4 '-chlorphenoxy) -phenyl J7-6-me thy 1-uracil 

naphthoxy) -phenyl ^-uracil 

-naphthoxy) -phenyl _J7-uracil 

, 6 • -dimethyr-phenoxy ) -phenyl _7-urac il 

-(2« ,6' -dime thyl-phenoxy )-phenyl7 _urac i:L 
, 6 » -diisopropyl-phenoxy ) -phenyl _7-irracil 
-(2' ,6' -diisopropyl-phenoxy) -phenyl _7~uracil 

4-(4'-chlor-3 ■ ,5' -dime thyl-phenoxy) -phenyls- 
uracil 

-pheny 1-phenoxy ) -pheny l__7-urac i 1 

-chlor-3 ' ,5 1 -dime thyl-phenoxy ) -phenyls-uracil 

-( 1 • -naphthoxy )-phenyl_7-uracil 

-( 2 * -naphthoxy ) -phenyl_7-urac i 1 

-( 4 • -<4"-chlor-phenoxy> -phenoxy ) -phenyls- 
uracil 
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i-£ 3,5-Dichlor-4-(4'-phenyl-phenoxy)-phenyl _/-uracil 
F: 237 bis 238°C; 

1 -/~3 » 5 -Dichlor-4- ( 2 1 , 6 • -dichlor-phenoxy ) -phenyl _/-urac i 1 
P: 238 bis 24o°C.; 

1 -/~3 , 5 -Dichlor-4- (4 * -tert-butyl-phenoxy) -phenyl _7~uracil 
P: 249 bis 251°C; 

1-/~3,5-Dichlor-4-(4' -isooctyl-phenoxy) -pheny l_7~uracil 
P: 215 bis 217°C; *" 

3,5-Dichlor-4-(2« ,4' , 6 » -trichlor-phenoxy) -phenyl _J7-uracil 
P: 282 bis 283°C; 

1-^~3, 5 -Dichlor-4- ( 3* -me thyl-4-me thy lmer cap to-phenoxy) -pheny 1_/- 
F: 24o bis 241°C; uracil 
1-/~3, 5-Dichlor-4-(4 * -phenoxy-phenoxy )-phenyl__7-uracil 
F: 275 bis 278°C (unter Zersetzung); 

1 -/~3 , 5-Dichlor-4-( 3 ' -me thyl-4 • -dime thylamino-phenoxy ) -pheny XJ- 
P: 194 bis 196°C; UraCil " 

1 -/~3,5-Dichlor-4- (4 1 -hydroxy-phenoxy) -phenyl _7-uracil 
P: 3oo bis 3o2°C; 

1-/~3, 5-Dichlor-4-( 4 • -brom-phenoxy) -phenyl _7-5-methyl-uracil 
P: 258 bis 26o°C; f 
1-^~3, 5-DAbrom-4-(4' -chlor-phenoxy )-phenyl__7-5-methyl-uracil 
P: 261 bis 263°C: 

1 ~Z~3 , 5-Dichlor-4- ( 4 • -dime thylamidosulf onyl-phenoxy ) -pheny \_J- 
\ P: 286 bis 289°C (unter Zersetzung); uracil 

5-Dichlor-4-(2 » , 4 « -dinitro-phenoxy )-phenyl_7-uracil 
P: 284 bis 286°C (unter Zersetzung); 

1-/~3-Dime thylamidosulf onyl-4-(2 • , 4' -dichlor-phenoxy.) -pheny 1_J7- 
F: ~14o°C (unter Zersetzung); uracil 
1-^~3, 5-Dibrom-4-(4 ' -chlor-phenoxy )-phenyl_7-uracil 
F: 288 bis 29o°C; ~ 

1-/~3, 5-Dibrom-4-(4 * -brom-phenoxy) -pheny l__7-uracil " 
F: 3o2 bis 3o4°C ; 

1-/~3-Cyan-4-(2 • ,4 ' -dichlorphenoxy J-phenylJ^-uracil 
F: 28o bis 282°C; 

1 -Z~3 , 5 -Dime thyl-4- ( 4 * -chlor-phenoxy ) -pheny l_7-uracil 
F: 231 bis 233°C; 



1-/"3-Chlor-5-methyl-4-(4 ' -chlor-phenoxy ) -pheny lJ7~uracil 

F: 216 bis 218°C; 
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1 -/~3 , 5-Dichlor-4- ( 4 • - Jod-phenoxy ) -phenyl_7~uraci 1 
F: 291 bis 293°C (unter Zersetzung) ; 

1-/"*3,5-Dichlor-4-(4*-acetyl-phenoxy)-phenyl_7-uracil 

_ . . _ . _o _ 



F: 24-3 bis 245°C; 



-/~3 t 5-Didod-4-(4'-jod-phenoxy)-phenyl _7- ura cil 
P: 297 bis 298°C; 
1 ~/ r "3t5-Di'brom-4»(4 t -.iod-phenoxv)-phenyl 7-uracll 
F: 308 bis 310°C (unter Zersetzung); 

1 -£^3 , 5-Dichlor-4- (4 ' -phenylsulf onyl-phenoxy ) -phenyl7-uracil 
F: 153 bis 155°C; 

1 -/~3,5-Dijod-4-(4 , -brom-phenoxy)-phenyl — 7-uracil 
F: 285 bis 287°C; 

1 -2f^375=Dibrwfi^4^(^ 

F: 269 bis 271°C; 

1 -£~3 , 5-Dichlor-4- (4 * -chlor-phenoxy)-phenyl__7-3-me thyl-uracil 
F: 178 bis 1 79°C ; 

1 -£~3 , 5-Dijod-4-(4 • -chlor-phenoxy)-phenyl_7-uracil 
F: 294 bis 296°C; 

1 -/~3 , 5-Dichlor-4- ( 4 • -chlor-2 • -nitro-phenoxy ) -phenyl7-uracil 
F: 182 bis 184°C; 

1 , 5-Dichlor-4- (4 ' -me thylsulf onyl-phenoxy ) -phenyl7-uracil 
F: 296 bis 297°C (unter Zersetzung); 

1 -Z~3,5-Dichlor-4-(4« -brom-3 , -chlor-phenoxy)-phenyi7-uracil 
F: 256 bis 258°C; 

1 -2T3,5-D±chlor-4-(3» ,5 '-dichlor-phenoxy)-phenyl7-uracil 
F: 193 bis 196°Cj • 

1 -Z~3,5-Dibrom-4-( 3 • -chlor-5 » -methyl-phenoxy)-phenyl7-uracil 
F: 206 bis 208°C; - ~ 
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Beispiel 5 • ^ • 

a) 1-^~3,5-Mmethyl-4-(4 '-chlor-phenylthio)-phenyl _J-3- 
( 3-athoxy-acryloyl ) -harnatof f 

CI- // \) -S - {/ ^ -NH-C -N H - C - C H= CH ~OC 2 H 5 



^ ^ -S-^ ^ -NH-C-NH-C-CH=CH-OC. 
CH 3 



16,o g Silbercyanat und 1o,5 g 3-Athoxyacrylsaurechlorid 
werden in 15o ml trockenem Benzol 1 Stunde bei 4o°C ver- 
riihrt. Danach wird 1 g 3, 5-Dimeth.yl-4' -chlor-4-amino- 
diphenylsulfid zugegeben und eine weitere Stunde bei 4o°C 
gerUhrt. Anschlieflend wird mit 2oo ml Petrolather verdunnt, 
filtriert und getrocknet. Zur Entfemung der Silberaalze 
kristallisiert man aus Dimethylf ormamid unter Zusatz von 
Zinkstaub urn. 

Ausbeute: 15 g 1-^~3, S-Dimethyl-^-U' -chlor-phenylthio )- 
phenyl_7-3_(3_athoxy-acIyloyl)-ha^nstoff ; F: 236 bis 238°C 

h ) 1 ~Z~5 » 5-Dime thyl-4- ( 4 ' -chlor-ph enylthio )-phenyl_7-uracil 

y - — 

CH, 




-o-o-o-* 



1o g des unter a) hergeatellten 1-/"3,5-Dimethyl-4-(4» - 

chlor-phenylthio ) -phenyl^J^-C 3-athoxy-acryloyl ) -hams t of f s 
werden in 15o ml ithanol und 2,5 g 44%iger Natronlauge bei 
6o°C gelbst und 15 Stunden bei 2o°C stehen gelassen. An- 
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senile fiend wird mit v-erd. Essigsaure angesauert, filtriert 
und getrocknet. 

Ausbeute: 8,0 g 1-^~3,5-Dimethyl-4-(4 f -chlor-phenylthio)- 
phenyl - 7_3_ ( 3-Sthoxy-acryloyl ) -hams toff ; P: 184 bis 
186°C (aus Ace-tonitril) . 
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Beispiel 6 9 * 

1 --^3^g-Dichlor-4^ 




a) 1 -/~3 , 5-Dichlor-4- ( 4 ' -chlor-phenoxy ) -phenyl/- 3- ( 3-me thox y- 
me thacryloyl ) -hams toff — -— — — — '* 




13,5 g Silbercyanat und 8,9 g 3-Methoxy-methacrylsaurechlorid 
werden in 200 ml trockenem Benzol 1 Stunde bei 40°C verriahrt. 
Anschlieflend werden 17,0 g 2,6,4»-Trichlor-4-amino-diphenyl- 
ather zugegeben und weiter eine Stunde bei 40°C geriihrt. 
Danach wird der Ansatz mit dem gleichen Volumen Petrolather 
verdUnnt, filtriert und getrocknet. Durch Umkristallisieren 
aus Dimethylformamid unter Zusatz von kleinen Mengen Zink- 
staub erhalt man die Verbindung i-/"~3,5-Dichlor-4- (4 '-chlor- 
phenoxy ) -phenyl7-3- ( 3-me thoxyme thacryloyl ) -harns toff in 
reiner Form; Ausbeute 15,0 g; F: 215 bis 216°C. 

b ) 1 zJZl 9 5-Dichlor-4- ( 4 ' -chlor-phenoxy ) -phenyl7-5-me th yl-uracil 

c: 
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13,0 g des unter a) hergestellten Harnstoffderivates wtrden 
mit 4,5 g Kalium-tert.-butylat in 200 ml tert.-Butanol 30 
Minuten unter Rtickflufi erhitzt. AnschlieBend wird das Losungs- 
mittel abdestilliert und der Riickstand 20 Minuten bei 15 Torr 
auf 120°C (Badtemperatur) erhitzt. Das Reaktionsprodukt wird 
mit 600 ml Wasser bei 80°C gelSst, mit verdtinnter Essigsaure 
gefallt, filtriert und getrocknet. Durch Umkristallisieren 
aus Eisessig-Methanol erhalt man 8,0 g 1-/~3,5-Dichlor-4- 
(4'-chlor-phenoxy)-phenyl7-5-methyl -uracil vom F: 155-156°C. 

In analoger Weise erhalt man aus 3-Athoxy-crotonsaurechlorid 

und Silbercyanat das 2-Athoxy-crotonoyl-isocyanat und hier- 

aus mit 2,6,4» -Trichlor-4-amino-diphenylSther den 3,5- 

Dichlor-4-(4 » -chl.o^pneno3^) -p!iehyl7-3( 3-ath^ 

harnstoff (F: 244 - 246°C unter Zersetzung). Durch Ring- 

schluB mit Kalium-tert.-butylat wird hieraus 1-^~3,5-Dichlor- 

4-(4 , -chlor-phenoxy)-phenyl7-6-methyl-uracil (F: 270-272°C) 
erhalten. 

Beispiel 7 

1 "Z"3, 5-Dichlor-4-(4 • -chlor-phenoxy )-phenyl7-3-methyl-uracil 




8,0 g 1-i~3,5-Dichlor-4- (4' -chlor-phenoxy )-phenyl7-uracil werden 
in 200 ml Dimethylf ormamid gelbst , 2,4 g Kalium-tert.-butylat 
zugegeben und bei 50 - 6o°C 3,5 g Methyljodid in kleinen An- 
teilen innerhalb 15 Minuten zugesetzt. Man ruhrt noch 30 Minuten 
bei gleicher Tempera tur nach, fallt durch Wasserzusatz , filtriert 
und trocknet. Nach dem Umkristallisieren aus verdtinnter Essig- 
saure erhalt man 6,0 g 1-/"*3,5-Dichlor-4-( 4 '-chlor-phenoxy )- 
pheny!7-3-methyl-uracil vom F: 178 - 179°C. 
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250 . 37 

Beispiel 8 • • 

1 -/"~3 t 5-Dichlor-4-(4 f -bromphenoxy)-phenyl7-uracil 



a ) 1 -/~3 , 5-Dichlor-4- ( 4 1 -br om-phenoxy ) -phenyl7-3- ( 3-athoxy- 
acryloyl ) -harns toff 

c \ 9 



CI 

13f5 g Silbercyanat und 8,8 g 3-Athoxy-acrylsaurechlorid 
werden in. 200 ml trockenem Benzol 1 Stunde bei 40°C verruhrt. 
Dann werden 20,0 g 2,6-Dichlor-4 , -brom-4-amino-diphenyl- 
ather zugegeben und eine weitere Stunde bei 40°C gerxihrt. 
Anschlieflend verdiinnt man mit dem gleichen Volum PetrolSther, 
filtriert und trocknet* Durch Umkristallisieren aus Dimethyl- 
formamid unter Zusatz von wenig Zinkstaub wird die Verbin- 
dung rein erhalten; 1-/~3,5-Dichlor-4-(4 f -brom-phenoxy)- 
phenyl7-3-(3--athoxy--acryloyl)-harnstof f . Ausbeute 22 g; 
F: 260 - 262°C unter Zersetzung. 

Unter Verwendung der unter Beispiel C ) aufgefiihrten 4-Amino- 
diphenyl-ather-derivate kSnnen analog die folgenden Harnstoff- 
derivate hergestellt werden: 
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1 9 5-Dichlor-4- (4 1 - jod-phenoxy ) -phenyl_/-3- (3-athoxy- 
acryloyl) -hams toff; F: 25o - 252°C; 

1 -/~3 , 5-Dichlor-4- (2 1 , 6 f -dime thyl-phenoxy ) -phenyl_7- 
3-(3-athoxy-acryloyl)-harnstoff ; F: 2o5-2o6°C unter Zersetzung; 
1-^~3,5-Dichlor-4-(2 t ,6 t -dichlor-phenoxy)-phenyl_7- 
3-(3-athoxy-acryloyl)-ha^nstof f ; F: 23o - 232°C; 
1 -£~3 , 5-D ' chlor-4~ (2 1 , 4 1 , 6 ! -trichlor-phenoxy )-phenyl_7- 
3-(3-athoxy-acryloyl)-harnstoff ; F: 229 - 23o°C unter Zersetzung 
1 -£~3 , 5-Dichlor-4- (3 1 -methyl-4 t -methylmercapto-phenoxy ) -phenyl,/ - 
3-(3-athdxy-acryloyl)-harnstoff ; F: 238-239°C unter Zersetzun/j; 
1 -/~3 , 5-Diohlor-4- (3 1 -methyl-4 1 -dime thy lamino-phenoxy ) -phenyl/- 
3-(3-athoxy-acryloyl)-harnstoff ; F: 229-23o°C Zers*; 
1 , 5-Dichlor-4- (4 ' -methylsulf onyl-phenoxy )-phenyl_7-3- 

(3-athoxy-acrylo-yl)^harnstoff .; F: ... 26l-262°C unter^.Zerjseizun^: 

1 -^""3 , 5-Dichlor-4- (4 1 -brom-3 T -chlor-phenoxy )-phenyl_7-3- 
(3-athoxy-acryloyl)-harnstoff ; F: 257°C unter Zersetzung; 
1 -/f3 f 5-Dichlor-4- ( 1 1 -naphthoxy ) -phenyl_7-3- (3-athoxy- 
acryloyl) -hams toff; F: 25o-252°C unter Zersetzung; 
1-/f3,5-Dichlor-4-(4- <^ 4 '-chlor-phenoxy > -phenoxy)-phenyl_7- 
3-(3-athoxy-acryloyl)-harnstoff ; F: 242-244°C unter Zersetzung; 
1 -£~3 , 5-Dichlor-4- (4 1 -acetyl-phenoxy) -phenyl_/-3- (3-athoxy- 
acryloyl)-harnstof f ; F: 244- 246° C unter Zersetzung; 
1 -^~3 , 5-Dibroro-4- ( 4 1 -chlor-phenoxy ) -phenyl_ ( 3-athoxy- 
acryloyl ) -hams toff ; F: 246-247°C; 

1 -/~3 , 5-Dibrom-4- (4 1 -brom-phenoxy ) -phenyl_/-3- (3-athoxy- 
acryloyl)-hamstoff ; F: 247-248°C; 

1 -£3 9 5-Dibrom-4- (4 r -jod-phenoxy ) -phenyl_/-3- (3-athoxy- 

acryloylj-harnstoff ; F: 263-264° C unter Zersetzung; 

1 -/~3,5-Dibrora-4-(3 t -chlor-5' f -methyl-phenoxy)-phenyl_7-3- 

(3-athoxy-acryloyl)-harnstoff ; F: 243-245°C unter Zersetzung; 

1 1 5-Dijod-4-(4 1 -brom-phenoxy ) -phenyl_/-3- (3-athoxy- 

acryloyl)-harnstof f ; F: 268-27o°C unter Zersetzung; 

1 -Z""3 , 5-Diood-4- (4 1 -3od-phenoxy)-phenyl_7-3- ( athoxy- 

acryloyD-harnstoff ; F: 271-273°C unter Zersetzung; 

1 -£3 9 5 -Dime thy 1-4- (4 1 -chlor-phenoxy) -phenyl_7~3- 

(3-athoxy-acryloyl)-harnstoff ; F: 216-218°C; 

1 -/73-Chlor-5-methyl-4-(4 r -chlor-phenoxy ) -pheny l_7-3- 

( 3 -athoxy-acryloyl) -haras toff ; F: 232-233°C; 
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b) 1 -£~3 9 5-Dichlor-4- ( 4 1 -bromphenoxy ) -phen yl/-uracil 

10 g des unter a) hergestellten Haras toff derivats werden 
mit 150 ml tert . -Butanol und 2,4 g Kalium-tert.-butylat 30 
Minuten unter RuckfluS erhitzt. Danach wird das Losungsmittel 
abdestilliert und der Ruckstand im Vakuum 20 Minuten auf 
120°C erhitzt. Der Ruckstand wird mit 500 ml Wasser bei 90°C 
aufgenommen und mit verdunnter Essigsaure neutralisiert. 
Man filtiert, trocknet und kristallisiert aus Essigsaure unu 
Ausbeute: 6 g 1-/3, 5-Dichlor-4-(4 '-bromphenoxyy-phenylZ-ura- 
cil; F: 288 - 290°C 
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Beispiel 9 

1- [3,5-Dichlor-4-( 2 1 ,4' -dichlor-pheni «y) -phenyl] -uracil 




a) 1- [3, 5-Dlchlor-4-(2 1 ,4' -dichlor-phenoxy ) -phenyl]-3-(3- 
Sthoxy-aczyloyl) -harnstof f 




-15 -g Silbercyanat tind -7-,8- g-5-fithoxy-acrylsaurechlorid 

werden in 200 ml trockenem Benzol 1 Std. bei 4o°C verrtihrt 
und dann unter FeuchtigkeitsausschluB von den Silberaalzen 
abfiltriert. Zu der so erhaltenen Losung von 3-Athoxy-acryloyl 
isocyanat werden langsam bei 10°C 17,0 g 2,6,2*,4 , -Tetrachlor- 
4-amino-dipheny lather eingetragen und anschlieflend 1 std. 
bei 40°C geruhrt. Danach verdiinnt man mit dem gleichen Vo- 
lumen Petrolather, filtriert und trocknet. Durch Umkristal- 
lisieren aus Dimethylformamid erhalt man 20 g l-[3,5-Dichlor- 
4-(2j4' -dichlorphenoxy) -phenyl) ->(3-athoxy-acryloyl)-harn- 
stoff. F: 265 - 264°c unter Zersetzung. 

:lJnter Verwendung der unter Beispiel D aufgefiihrten 4-Amino- 
•dipkenylather-Derivate Icbnnen analog die folgenden Harnstoff- 
derivate hergestellt werden: 
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1 ~Z 3 , 5-Dichlor-4- (4 ' -methoxy-phenoxy ) -phenyl_7-3- (3-athox;/- 
acrylcyl) -haras toff; F: 232-234°C unter Zersetzung; 
1 _ Z~3 , 5-Dibrom-4- (4 ' -brom-3 * -chlor-phenoxy) -phsnyl_7-3- (3- 
athoxy-acryloyl) -hams toff; F: 252-253°C unter Zersetzung; 
1 ~Z~3 , 5-Dichlor-4- (4 » -athylsulf onyl-phenoxy) -phenyl_7-3-(3- 
athoxy-acryloyl)-hamstoff ; F: 236-237°C unter Zersetzung; 
1 ~Z"3 ,5-Dibrora-4-(4-methoxy-phenoxy) -phenyl_7-3-(3-athoxy- 
acryloyl)-harnstoff ; F: 231 -233 °C; 

1 -Z~3-Brorn-5-methyl-4-(4 ' -chlor-phenoxy ) -phenyl_73-( 3 -atho^y- 
acryloyl)-harnstoff ; F: 228-233°C; 

1 ~Z 3-Brom-5-chlor-4-(4 • - jodphenoxy) -phenyl__73- (3-athoxy- 
acryioyl)-harnstoff ; F: 26o-26l °C unter Zersetzung; 
1 -Z~3 ,5-Dibrom-4-(4 « -methylsulf onyl-phenoxy )-phenyl_7-3- (3- 
athoxy-acryloyl ) -hams toff ; F: 26o-261°C unter Zersetzung; 
1 -Z"3,5-Dichlor-4-(2* ,4' ,5 , -trichlor-phenoxy)-phenyl__7-3-(3- 
Sthoxy-acryloyl) -hams toff; F: 252-253°C unter Zersetzung; 
"< -Z~3 ,5-Dichlor-4- (4 » -chlor-2 • -methyl-phenoxy) -ph.enyl_7.i3_ 
(3-athoxy-acryloyl)-hamstoff ; F: 269-27o°C unter Zersetzung; 
1 ~Z 3 , 5-Dichlor-4- (4 ' -acetylamino-phenoxy ) -phenyl_7-3- ( 3-athoxy 
acryloyl ) -haras toff ; F: 259-26o°C unter Zersetzung; 
1-Z~3,5-Dichlor-4-(4«- < 2»-oxo-pyrrolidinyl > -phenoxy) -phenyl_7 
-3-(3-athoxy-acryloyl)-hamstoff ; F: 237-24o°C unter Zersetzung 
1 -Z~3-Brom-5-chlor-4- (4 • -chlor-phenoxy ) -phenyl_7-3- (3-athoxy- 
acryloyl)-harnstoff ; F: 248-25o°C unter Zersetzung; 
1 ~L 3-Chlor-5-jod-4- (4 » -chlor-phenoxy )-phenyl_J7-3- (3^-athoxy- 
acryloyl ) -haras toff ; F: 257-258°C unter Zersetzung; 

1-Z 3,5-Dichlor-4-(3-dimethylamino-4-methyl-phenoxy)-phenyl_7- 
3- (3-athoxy-acryloyl) -haras toff ; F: 235-236°C; 
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l-D* 5-Diehlor-4- ( 4 1 -f-luor-phenoxy ) -phenyl -3- (3-athoxy-acryloyl ) - 
harnstoff; F: 244 - 245°C unter Zersetzung 

l-(5,5-Dichlor-4-(4 l ^2%5"-dimethyl-pyrryl>-phenoxy) -phenyl - 
3- (3-Sthoxy -aery loyl) -harnstoff; P: 240 - 242°C unter Zersetzung 
l_(3,5-Dlchlor-4-(4 , -cyan-phenoxy)-phenyl3 -3-(3-athoxy-acryloyl) - 
harnstoff; F: 243 - 244°C unter Zersetzung 

l-^.S-Dlchlor-fc-^*, » 6 ' -trichlor-3' -methyl-phenoxy) -phenyl - 
3- (3-athoxy -aery loyl) -harnstoff; F: 249 - 251°C unter Zersetzung 
l-D^S-Dichlor^-Ca' ,3* -dime thyl-phenoxy) -phenyl] -3- (3-athoxy - 
acryjloyl) -harnstoff; F: 248 - 249°C unter Zersetzung 

1- D,5-Dichlor-4-(5' ,6' ,7' ,8' -tetrahydro-1' -naphthoxy) -pheny£J - 
3- (3-athoxy -aery loyl) -harnstoff; F: 247 - 248°C unter Zersetzung 

l^(375-D"ioHlor^4^(3'^chlor^ 

aery loyl) -harnstoff; F: 246 - 249°C unter Zersetzung 

l-Jj$,5-Dichlor-4-(5' -methoxy-1 1 -naphthoxy) -phenyl -3-(3-athoxy- 
acry loyl) -harnstoff; F: 243 - 244°C 

1- (3* 5-Dlchlor-4-phenoxy-phenyl) -3- (3-athoxy -aery loyl) -harnstoff ; 



F: 237 - 239°C 



l-Q,5-Dichlor-4-(4' -chlor-2^ 3 -dime thyl-phenoxy) -phenyl] -3-(3- 
athoxy-acry loyl) -harnstoff ; F: 247 - 248°C 

1- [3, 5-Dichlor-4-(2' -Chlor-4' -methylsulfonyl-phenoxy) -phenyl] - 
3 - ( 3 - at hoxy -a c ry loy 1 ) -ha rns t o f f ; 
F: 273 - 275°C unter Zersetzung. 

l-.i^-DIchlor-^-^ 1 -methylmercapto-phenoxy)-phenyl]-3- (3-athoxy - 
a c ry loy 1 ) -hams tof f ; 
F: 265 " 267°C 

1- f3,5-Dichlor-4-(2* -chlor-4' acetylamino-phenoxy) -phenyl] -3- 
( 3-athoxy-acryloyl) -harnstoff; 
F: 244 - 246° unter Zersetzung 
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5-Dichlor-4- (2 » , 3 ' -dichlor-4 • -acetylamino-phenoxy) - 
pheny l_7-3-(3-athoxy-acryloyl)-harnstoff; 
F: 25o-252°C unter Zersetzung; 

1 ~Z~3 , 5-Dichlor-4- (3 ' -chlor-4 ' -acetylamino-phenoxy) -pheny 1_7- 
3-(3-athoxy-acryloyl)-harnstoff ; 
F: 267 °C unter Zersetzung; 

1 "Z~3 , 5-Dichlor-4-(4 f -acetylamino-naphthoxy- ^1 } ) -phenyl_7-3- 

( 3 -athoxy-acry loy 1 ) -hams toff; 
F: 234-236°C unter Zersetzung; 

1 -/"3 , 5-Dichlor-4-(4 • -chlor-naphthoxy- <1 > )-phenyl__73- (3-athoxy- 

acryloyl ) -hams toff ; 

F: 265-267°C unter Zersetzung; 

b) 1 -/~3 , 5-Dichlor-4- (2 • , 4 1 -dichlor-phenoxy) -pheny l_7-uracil 

16, o g des unter a) hergestellten Harnstoff derivates werden 
mit 4,3 g Kalium-tert.-butylat (90%ig) in 2oo ml tert.- 
Butanol 2o Minuten unter RtickfluB erhitzt, danach wird das 
Losungsmittel abdestilliert und der RUckstand 2o Minuten bei 
15 Torr auf 1oo°C erwarmt. AnschlieBend wird der Ansatz mit 
4oo ml Wasser bei 9o°C verriihrt, mit verdiinnter Essigsaure 
angesauert, abfiltriert, gewaschen und getrocknet. Durch 
Umkristallisieren aus Eisessig erhalt man 12 g Uracilderivat 
vom F: 18o-184°C. 

Analog erhalt man aus den unter a) aufgefuhrten Harnstoff- 
derivaten die folgenden Uracile: 

1 ~Z~3 , 5-Dichlor-4- (4 ■ -methoxy-phenoxy ) -pheny l__7-urac 11 ; 
F: 256-257°C; 

1 - Z~3 , 5-Dibrom-4-(4 ' -brom-3 ' -chlor-phenoxy ) -pheny l_7-uracil ? 
F: 268-27o°C; 
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1- j3,5-Dichlor-4-(4' -athylsulfonyl-phenoxy) -phenylj-uracil; 
P: 243 - 245°C 

1- [5, 5 -Dibrom-4- ( 4 • -methoxy-phenoxy ) -phenylj-uraei i; 
P: 258 - 260°C 

1- [3-Brom-5-methyl-4- (4* -chlor-phenoxy ) -phenyl]- uraci 1; 
P: 231 - 233°C 

l-j3-Brom-5-chlor-4-(4' -jod-phenoxy)-phenyl| - uracil; 
P: 304 - 306°C 

l-D*5-Dibrom-4-(4' -me thy lsulfony l-phenoxy) -phenyl]- uracil; 
P: 505 - 307°C 

1- ^ f 5-Dichlor-4-(2' ,4' ,5' -trichlor-phenoxy)-phenyl[-uracil# 
P: - 234°C ' 

1- [5* 5 -Dichlor-4- ( 4 1 -chlor-2 • -methy l-phenoxy ) -phenyl] -uracil; 
F 237 - 239° 

l-p*5-Dichlor-4-(4 l -acetylamino-phenoxy) -phenyls-uracil; 
P: 525 - 327°C unter Zersetzung ~~ 

1-D# 5 -Dichlor-4- (4 1 -<2 n -oxo-pyrrolidiny^ -phenoxy) -phenyl] - 
uracil; P: 278 - 279°C 

l-Q-Brom-5-chlor-4-(4' -chlor-phenoxy) -phenyl] - uracil; 
P: 274 - 276°C 

l-Q-Chlor-5-jod-4-(4* -chlor-phenoxy) -phenyl] -uracil; 
P: 265 - 266°C 

1- [^5-Dichlor-4- (3* -dime thy laraino-4* -methy l-phenoxy) -phenyl] - 
uracil; P: 128 - 130°C 

1- [5, 5 -Dichlor-4- (4 1 -fluor-phenoxy) -phenyl -uracil; P : 248-250°c 

l-D»5-Dichlor-4-(4' -<2 M ,5 f, -dimethyl-pyrrya>-phenoxy) -phenyl] - 
uracil; P: 210 - 212°C 

1 -D*5-Dichlor-4-(4'-cyan-phenoxy)-pheny3-uracil; P: 247 - 248°C 
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25C. n 

1- p , 5-Dichlor-4- (2 ' , 4 ! , 6 1 -t richlor-3 ' -methyl -phai oxy ) -phenylj - 
uracil; F: 232 - 233°C 

l-f3#5-Dichlor-4-(2 , ,3' -dimethyl-phenoxy) -phenylj - uracil; 
F: 256 - 257°C 

l-[3,5-Dichlor-4-(5*, 6', 7' ,8' -tetrahydro-1 '-naphthoxy)-pheny3j- 
uracil; F: 237 - 240°C 

1- J5»5-Dichlor-4-(3' -chlor-2-rnethyl-phenoxy) -phenyl] - uracil; 
F: 243 - 246oc 

1- (3,5-Dichlor-4-(5' -methoxy-1 1 -naphthoxy) -phenyl -uracil; 
F: 288 - 289°C 

1- |J,5-Dlchlor-4-phenoxy-phenyl]-uracll; F: 229 - 231°C 

1- |2j5-Dichlor-4-(4' -chlor-2' ,3' -dime thy l^phenoxy) -phenyl! -uracil; 
F: 223 - 225°C 

1- {3,5-Dichlor-4-(2 l -chlor-4* -methylsulfonyl-phenoxy) -phenyls- 
uracil; F: 315 - 317°C 

1- ^3,5-Dichlor-4-( 4' -methylmercapto-phenoxy) -phenylj -uracil; 
F : 265 - 267°C 

1- j3,5-Dichlor-4-(2' -chlor-4' -acetylamino-phenoxy ) -phenylQ- 
uracil; F: 332 - 334°C unter Zersetzung 

1- j3,5-Dichlor-4-(2' ,3' -dichlor-4 1 -acetylamino-phenoxy) -phenylj - 
uracil; Ft 334 - 335°C unter Zersetzung 

1- r3»5-Dichlor-4-(3' -chlor-4' -acetylamino-phenoxy) -phenyl} - 
uracil; F: 280 - 282°C unter Zersetzung 

1- r3,5-Dichlor-4-(4' -acetylamino-naphthoxy-<l> ) -phenyl}- uracil; 
F: 311 - 312°C unter Zersetzung 

1- (3,5-Dichlor-4-(4' -chlor-naphthoxy-<l>) -phenylj -uracil; 
F: 188 - 191°C 
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Beisplel 10 » *H . 

l-T3,5-Diehlor-4-(4' -amino-phenoxy) -phenyl) -uracil 
L CI 

CI 0 

8,0 g 1- (j/,5-Dichlor-4-(4 l -acetylamino-phenoxy ) -phenyll-uracil 
werden in 100 ml 48 #iger Bromwasserstof f saure 1 Std. unter 
*■ RUckfluB erhitzt; dabei trltt zunachst Losung ein, nach kurzer 
Zeit^fallt das Reaktionsprodukt darin aus. Man engt i. Vak. ein, 
verd&lnnt rait Wasser, neutralisiert durch Zusatz von verd. Ammo- 
niakfl f iltriert und trocknet. Ausbeute 6 g, Pi 265 - 266°C. 

Aha log e rhalt " "man Wrch Ve rs e i fling m it 48 #i ge r B r omwass e r s t o f f - 
saure aus den entsprechenden Acetylaminoderivaten die folgenden 
Uracile: 

1- 1.3, 5-Dichlor-4— (2 1 -chlor-4 1 -amino -phenoxy) -phenyl) -uracil; 
P: 194 - 198°C 

1- [5,5-Dichlor-4-(2 f -dichlor-4' -amino -phenoxy) -phenyl] -uracil 
P: 277 - 279°C unter Zersetzung 

1- b* 5 -Dichlor-4-( Z> x -chlor-4 1 -amino -phenoxy )-phenylJ- uracil; 
P: 247 - 249°C 

1- Jj,5-Dichlor-4-(4* -amino-nahphthoxy-<l>) -phenyl] -uracil; 
P: 252 - 255°C 
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Beispiel 11 , GO . 

1- pi 5-Dichlor-4- (4 1 -ally loxy-phenoxy) -pheny ij -uracil 

CI 

CH 2 =CH -CH 2 -0 4^-0 - V 

6,0 g l-Q>,5-Dichlor-4-(4' -hydroxy-phenoxy) -pheny lj -uracil werden 
in 100 ml Dimethylformamid gelost und bei 0° 2,5 g Kalium-tert . - 
butylat (90 #ig) eingetragen; dabei kristallisiert das Ealiumsalz 
des Uracilderivates aus. Danach werden 2,0 g Allylbromid zugege- 
ben und 12 Stdn. bei 20° geruhrt, wobei Losung eintritt. Man 
fallt durch Zusatz von Wasser; , f iltrierfc, trocknet und kristalli- 
siert aus Toluol unu Ausbeute 4,0 g; F: 186 - 187° (nach Troclc- 
nung bei 100°C/10 Torr). 

Analog erhalt man mit Chloraceton das 

1 - [3 , 5 -Di ch lo r - 4 - ( 4 1 -<2 " -ox o - pro pox^ - phenoxy ) -pheny ]]-ur a c i 1 ; 
F: 275 - 280°C 

mit N,N-Dimethyl-2-chlor-athylamin das 

l-[3>5-Dichlor-4-(4 l -<2 l, -dimethylamino -athox^ -phenoxy ) -pheny ij - 
uracil; F: 196 - 199°C. 

Beispiel 12 

1 - (j5 $ 5 - l>i chlo r - 4 - ( 4 1 -nit ro -phenoxy ) - pheny ij -ur a c i 1 




10,0 g 1- (3, 5-Dichlor-4-phenoxy-phenyl) -uracil werden bei 5 - 10°C 
in 80 ml konz. Schwefelsaure gelost land 3,3 g Kaliuranitrat fein 
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;-epuiv -: r-t .ingetragen. Man rtlhrt 1 Std. bei 15 - 20° und gleSt auf 
Eis. D."mn v.ird mit AmmoniaklSsung neutral gestellt* das Produkt 
abfil" riert, gewaschen und getrocknet. Zur Reinigung wird aus 
Essig.jaur-= umkristallisiert. Ausbeute 8 g; P: 273 - 275°C unter 

Zersot.":ung. 



Bei:-.--i^ l. i : 



1- * -»iohIor- 4-(2' , 4 ' -dlamlno-phenoxy ) -phenyl] -uracil 

NH 2 CI 



CI o 



^1,0 g 1- j3,5-Dichlor-4-(2' ,4' -dlnitro-phenoxy) -phenyl] -uracil 
werden in 200 ml Dimethylformamid gelbst, 5,0 g Raney -Nickel zu- 
gesetzt und bei 20 - 40°C unter 40 atil Wasserstof fdruck hydriert, 
bis die iusserstof faufnahme beendet 1st. Man filtriert void Kata- 
lysator ab, engt im Vakuum ein, versetzt den Ruckstand mit 200 ml 
absolutem Xther und lafit kristallisieren. 

Ausbeute 20,0 g 1- n5,5-Dichlor-4-(2' ,4' -diamino-phenoxy) -phenyl] - 
uracil vom P: 244 - 245°C nach Trocknung bei 140°C/10 Torr. 

Belspiel 14 



1- [3,5-Dichlor-4-(2 f ,4' -bis-acetylamlno-phenoxy) -phenyl} -uracil 



CH^CONH CI 



CHjCO -NH-^^-0 -^>-I^^=0 



CI 

*<°8 l-|3,5-Dichlor-4-(2',4 , -diamino-phenoxy)-phenyl]-uracil 
werden mit 20 ml Dioxan zum RUckflufi erhitzt und 3,0 g Acet- 
anhydrid zugesetzt. Dabei tritt unter exothermer Reaktion Losung 
ein. Nach 15 Minuten bei 90° setzt man Wasser bis zur Trubung zu 
und laflt kristallisieren. 
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Ausbeute 4,5 g l-[3,5-Dlchior-4-(2' -4 : -bis-acetylamino-phenoxy ) 
phenylj- uracil; F: 322 - 2}4°C unter Zersetzung. 

Ersetzt man in vorstehender Vorschrift das Acetanhydrid durch 
4,0 g Pyrokohlensaurediathylester und arbeitet im Ubrigen wie 
angegeben, so erhalt man 4,5 g 1- p, 5-Dlchlor-4-(2 1 , 4 1 -bis-carb 
athoxyamino-phenoxy) -phenyl] -uracil; F: 247 - 249°C unter Zer- 
setzung. 
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: avig von . = **■ 
2 .S-Dibrom^' -chlor-4- n . .r ; ■ - d ; 1 ph^ v~ v - s ulf id 




Br 



a) 2 f 6-Dibrom-4 f -chlor-4-nitro-£ ix>henylsulf id 

462 g - 4-Ghlor-thiophenol -we^den in 2-50 ml- Dime thyl sulfoxyd - 
und 450 ml Benzol gelost, 72 g Kaliumhydroxydpulver (88 %±g) 
zugegeben und unter Uberleiter von Stickstoff das Wasser 
unter Ruckflufl liber einen Ab&cneider ausgekreist. Danach 
wird das Benzol bis 80°C bei 2>> Torr abdestilliert. Die ver- 
bleibende Losung von Kalium-4-':hlor-thiophenolat in Dimethyl- 
sulfoxyd wird bei 0 - 5°C zu einer Losung von 400 g 3,4,5- 
Tribrom-nitrobenzol in 600 ml Dimethylf ormamid zugetropft 
und der Ansatz 12 Stunden bei 20°C gertihrt. Danach wird in 
5 1 Wasser eingeriihrt, das Reaktionsprodukt abfiltriert, ge- 
waschen und getrocknet, Ausbeuto 460 g 2,6-Dibrom-4 f -chlor- 
4-nitro-diphenylsulf id, F: 104 - 106°C (aus Aceton). 

Analog konnen erhalten werden: 

aus 4-Chlor-thiophenol und 3 , 4-Dibrom-nitrobenzol das 2-Brom- 
4»-chlor-4-nitro-diphenylsulfid; F: 125 - 126°C; 
aus 4-Chlor-thiophenol und 4-Brom-3-methyl-nitroben2ol das 
2-Methyl-4'-chlor-4-nitro-diphenylsul±'id; F: 95 - 97°C; 
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b ) 2 , 6-Dibr om-4 f -chlor-4-amino-diphenylsulf id 



2ol- . 



250 g 2 > 6~Dibrom-4 l -chlor-4-nitro-diphenylsulf id werden in 
500 ml Tetrahydrofuran gelbst, 10 g wasserfreier Raney-Nickel- 
Katalysator zugegeben und der Ansatz bei 50 - 60°C und 50 atli 
Wasserstoffdruck hydriert, bis die Wasserstof f auf nahme be- 
endet ist. Danach wird vom Katalysator abfiltriert, das 
Losungsmittel abdestilliert und der Ruckstand aus Toluol um- 
kristallisiert. Ausbeute 175 g; F: 129 - 132°C. 

Beispiel B 

2-Brom-4 ' -chlor-4-amino-diphenylsulf id 



NH 2 
Br 

150 g 2-Brom-4 f -chlor-4-nitro-diphenylsulf id werden in eine 
Losung von 335 g Zinn-II-chlorid-dihydrat in 400 ml konzen- 
trierter Salzsaure und 100 ml Dioxan bei 70 - 80°C eingetragen. 
Die Reduktion verlauft exo therm; man erwarmt anschlieflend noch 
30 Minuten auf 100°C und gieBt in ein Gemisch aus 1,2 1 40 #iger 
Natronlauge und 1,2 kg Eis. Die ausgefallte Aminoverbindung 
wird abgesaugt, neutral gewaschen und getrocknet* Zur Reinigung 
kristallisiert man aus Aceton oder Toluol um; Ausbeute 105 g; 
F: 60 - 62°C. 

Analog wird aus 2-Methyl-4 , -chlor-4-nitro-diphenyls\ilfid 2- 
2-Methyl-4 , -chlor-4-amino-diphenylsulf id vom F: 65 - 66°C er- 
halten. 
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Beispiel C , 

* <r$" • 

2, S-Dichlor-4 [ -brom-4-amino-dir>henvlather 

CI 

Br-<Q>-0-^>_ NH 2 
CI 

a ) 2 , 6-Dichlor-4 ' -brom-4-nitro-diphenylather 

6o g 4-3roraphenol werden in einem Gemisch aus 12o ml Di- 
methylsulfoxid und 3oo ml Benzol gelost, 24 g Atzalkali- 
pt ii7 er C88#ig; zugegeben und das Wasser azeotrop iiber einen 
Abscheider ausgekreist. AnschlieBend wird das Benzol bei 
-2o--?orr und-6-oV 
?:aliuni-4-brom-phenolat in Dime thy lsulfoxid tropft man bei 
1o C zu einer Losung von 79 g 3, 4, 5-Trichlor-nitrobenzol 
in 3oo ml Dimethylf ormamid. AnschlieBend wird noch 
12 Stunden bei 2o°C geriihrt, der Ansatz in 5 1 '.vasser einge- 
ruhrt, das Reaktiontprodukt abfiltriert, gewaschen und 
getrocknet. Ausbeute: 12o g; F: 121-1 22°C. 

Analog konnen erhalten werden: 

Aus 4-Jod-phenol und 3,4, 5-Trichlor-nitrobenzol der 2,6-Di- 
chlor-4«-jod-4-nitro-diphenylather; F: 135-1 37°C, • 
aus. s 2,6-Dimethyl-phenol und 3, 4, 5-Trichlor-nitrobenzol der 
2,6.-Dichlor-2 • ,6 '-dimethyl-4-nitro-diphenylather; F:1 o9-1 1 1 °C 
aus^2,6-Dichlor-phenol und 3,4, 5-Trichlor-nitrobenzol der 
2 , 6 , 2 * , 6 • -Tetrachlor-4-nitro-diphenylather ; F : 1 41 -1 43°c ; 
aus 2,4,6-Trichlor-phenol und 3, 4, 5-Trichlor-nitrobenzol' der 
2,6,2« ,4',6»-Pentachlor-4-nitro-diphenylather; F: 1oo-1o1°C; 
aus 3-Methyl-4-methylmercapto-phenol und 3,4,5-Trichlor- 
. nitrobenzol der 2,6-Dichlor-3'-methyl-4»-methylmercapto- 
4-nitro-diphenylather; F: 83-86°C; 

aus 3-Methyl-4-dimethylamino-phenol und 3,4,5-Trichlor- 
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nitrobenzol der 2,6-Dichlcr-3 ' -msthyl-4 1 -dimethylamino- 
4-nitro-diphenylather; F: 65-66°C; 

aus 4-Methylsulfonyl-phenol und 3 ,4, 5-Trichlor-nitrobenzol 
der 2 , 6-Dichlor-4 ' -methylsulf onyl-4-nitro-diphenylather ; 
F: 163-165°C; 

aus 4-Brom-3-chlor-phenol und 3,4, 5-Trichlor-nitrobenzol der 
2,6,3'-Trichlor-4'-brom-4-nitro-diphenylather; F: 11o-112°C; 
aus 1-Hydroxy-naphthalin und 3 ,4, 5-Trichlor-nitrobenzol das 

3.5- Dichlor-4-(1 '-naphthoxy)-nitrobenzol; F: 1oo-1o2°C; 
aus 4'-Chlor-4-hydroxy-diphenylather und 3 ,4, 5-Trichlor- 
nitrobenzol das 3,5-Dichlor-4-(4-(4 , -chlor-phenoxy)-phenoxy)- 

nitrobenzol; F: 182-184°C; '~ 
aus 4-Chlor-phenol und 3,4, 5-Trichlor-nitrobenzol r der 
2,6,4'-Trichlor-4-nitro-diphenylather; F: 1o1-1o3°C; 
aus 4-Hydroxy-acetophenon und 3, 4, 5-Trichlor-nitrobenzol der 

2.6- Dichlor-4'-acetyl-4-nitro-diphenylather; F: 123-125°C; 
aus 4-Chlor-phenol und 3,4,5-Tribrom-nitrobenzol der 
2,6-Dibrom-4'-chlor-4-nitro-diphenylather; F: 128-1 3o°C; 
aus 4-3rom-phenol und 3,4,5-Tribrom-nitrobenzol der 
2,6,4 '-Tribrom-4-nitro-dipheny lather; F: 126-128°C; 

aus 4-Jod-phenol und 3,4,5-Tribrom-nitrobenzol der 

2,6-Dibrom-4'-jod-4-nitro-diphenylather; F: 135-137°C; 

aus 3-Chlor-5-methyl-phenol und 3,4,5-Tribrom-nitrobenzol der 

2,6-Dibrom-3 *-chlor-5 '-methyl-4-nitro-diphenylather; 

F: 177-179°C; 

aus 4-Brom-phenol und 4-Brom-3,5-dijod-nitrobenzol der 
2,6-Dijod-4 , -brom-4-nitro-diphenylather; F: 138-1 4o°C; 
aus 4-Jod-phenol und 4-Brom-3 , 5-di Jod-nitrobenzol der 
2,6,4'-Trijod-4-nitro-diphenylather; F: 147-149°C; 
aus 4-Chlor-phenol und 4-Chlor-3,5-dimethyl-nitrobenzol der 
2,6-Dimethyl-4 , -chlor-4-nltro-diphenylather; F: 137-138°C; 
aus 4-Chlor-phenol und 3,4-Dlchlor-5-methyl-nitrobenzol der 
2,4'-Dichlor-6-methyl-4-nitro-diphenylather; F: 113-114°C. 
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b) 2,6-Dichlor-4 '-brom^-amino-diphenylather 

11 o g 2 > 6-DicIilor-4 , -brom-4-riitro-diphenylather nach a) 
hergestellt v/erden bei 8o°C in eine Losung von 226 g Zinn-II- 
chlorid-dihydrai; in 2oo ml konzentrierter Salzsaure und 
15o ml Dioxan eingetragen. Anschlieflend wird noch 3o Minut-en 
unter Rtickflufl erhitzt. Danach gieBt man den Ansatz in 1 1 
4o£ige ..atronlauge und 1 1 Eiswasser, filtriert, wascht * 
neutral und -brockne/t. Ausbeute 9o g; F: 149-15o°C (aus 
Toluol). . 

r 

Analog konnen erhalten werden: 

■affie- ■ • . 

2,6~Di.chlor-4 , -o od -^- am ino-diphenylather; F: 148-149°C; 

2 , 6-DJ.chlor-2 1 , 6 1 -dime thy 1-4-amino-dipheny lather ; P : 1 68-1 6?°C ; 

$—2., 6„, 2„' ,£2-Tetrachlor-.4-ai3ino-diphenylather; ._ F: _ _1 7a=.1 72°C; 

2,6,2' ,4' ,6* -Pentachlor-4-amino-diphenylather; F : 1 77-1 73°C ; 
2 , 6-Dichlor-3 ' -methyl-4 * -me thylmer capto-4-amino-diphertylathe r ; 
F: 136-137°C; 

2 , 6-Dichlor-3 1 -methyl-4 ' -dimethylamino-4-amino-diphenylather ; 
F: 139-14o°C; 

2 , 6-Dichlor-4 « -methylsulf onyl-4-amino-diphenylather ; F : 2o4-2o6°C 

2.6.3 , -Trichlor-4 , -brom-4-amino-diphenylather; F: 144-146°C: 
3,5-Dichlor-4-(1 '-naphthoxy)-anilin; F: 1o6-1o7°C; 

3 . 5- Dichlor-4- (4- (4 * -chlor-phenoxy) -phenoxy ) -anilin; 
F: 115-117°C; 

2,6,4'-Trichlor-4-amino-diphenylather; F: 158-16o°C; 

2.6- Dlchlor-4 , -acetyl-4-amino-diphenylather; F: 116-119°C; 
2,6-Dlbrom-4'-chlor-4-amino-diphenylather; F: 136-138°C; 

2.6.4 , *-Tribrom-4-amino-diphenylather; F: 146-147°C; 
2,6-Dibrom-4'-Jod-4-amino-diphenylather; F: 17o-171°C; 

2 , 6-Dibrom-3 1 -chlor-5 1 -methyl-4-amino-dipheny lather ; F : 1 57-1 5S°C 
2,6-Dijod-4*-brom-4-amino-diphenylather; F: 147-149°C; 
2,6,4'-Tri3od-4-amino-diphenylather; F: 196-197°C; 
4 l -Chlor-2,6-dimethyl-4-amino-diphenyiather; F: 1oo-1o1°C; 
2,4»-Dichlor-6-methyl-4-amino-diphenylather; F: l4o-l4l°C. 
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Beisplel D „ 

2,6,2* ,V -Tetrachlor-4-amino-diphenylather : 




a) 2,6,2 , ,4 , -Tetrachlor-4-nitro-diphenylather 

65 g 2,4-Dichlor-phenol und 50 g Kalium-tert. -butylat (90 #ig) 
werden in 200 ml Dime thy lsulf oxid gelQst und die Losung bei 20 
bis 30°C zugetropft zu einer Losung von 91 g 3,4,5-Trichlor- 
iitrobenzol in 200 ml Dimethylforraamid. Anschlieflend wird noch 1 
Std. auf 80° erwSrmt und der Ansatz dann in 4 Itr. Wasser von 
80° eingerUhrt. Han f iltriert das kristalline Reaktionsprodukt 
ab, wascht mit warmem Wasser nach und trocknet. Ausbeute 137 g. 
P: 141 - 144°C. Das Produkt 1st fUrdie Weiterverarbeitung genugend 
rein; das DUnnschichtchromatogramm zeigt keine Verunreinigungen. 

Analog kSnnen hergestellt werden: 

2,6-Dichlor-4'-methoxy-4-nitro-diphenylather; Ft l4l - l4^°c 
2,6,4' -Tribrom-3 1 -chlor-4-nitro-diphenyiather; P: 129 - 132°C 
2, 6-Dichlor-4'-athylsulfonyl-4-nitro-dipheny lather; P: 125 - 128°C 
2, 6-Dibrom-4 , -methoxy-4-nitro-dipheny lather; P: 150 - 151°C 
2-Brom-6-methyl-4' -chlor-4-nitro-dlphenyiather; P: 120 - 124°C 

2-Brom-6-chlor-4 • -dod-4-nitro-diphenylSther j F ; 1 28 ; - 1 29 °C 

2, 6-Dibrom-4 » -methy lsulf pny 1-4-nit ro-diphenylather; F : 176-178°C 

2,6,2 , ,4 , ,5 , -Trichlor-4-nitro-diphenyiather; F: 101 - 104°C 

2,6,4* -Trichlor-2 , -methyl-4-nitro-diphenyiath3r; F: 124 - 127°c 
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2,6-Dichlor-4 , -acetylamino-4-nitro-diphenylather; F: 206 - 208°C 

2,6-Dlchlor-4 I -(2 ,, -oxo-pyrrolidinyl)-4-nltro-diphenyIather; 
P: 181 - 182°C 

2-Brom-4' > 6-dichlor-4-n±tro-diphenyiatherj P: 108 - 110°C 

2,4 , -Dichlor-6-jod-4-nitro-diphenylather; P: 114 - 116°C 

2, 6-Dichlor-3 ' -dimethylam±no-4 ' -methyl-4-nitro-dipheny lather; 
F: 93 - 96° 

2, 6-Dichlor-4'-fluor-4-nitro-d:lpheny lather; P: 117 - 119°c 

2,6.Dichlor-4».(2«,5"-dlmethyl-pyr.ryl)-4-nitro-diphenylather; 
F: 17-9 - 181°C 

~ ' 2 * 6 -DiGh-lor-4^-eyan-4-nl-tro-diphenym - 

2, 6, 2 ' , 4 » , 6 ' -Petitachlor-3 1 -methyl-4-nltro-dipheny lather; 
P: 141 - 145°C 

2,6-Dichlor-2», 3 '-dimethyl-4-nitro-dlpheny lather; P:101 - 104°C 

2, 6-Dlchlor-5 ' , 6 ' , 7 ' , 8 ' -tetrahydro-4-nltro-phenyl-naphthyl-( l « ) - 
ather; P: 132 - 134°C 

2, 6,3' -Trichlor-2'-raethyl-4-nltro-dlpheny lather: P: 102 - 104°C 

2,6-Dichlor-5 , -methoxy-4-nltro-phenyl-naphthyl-(l' ) -ather; 
F: 140 - 142°C 

2,6,4»-Trichlor-2 , ,3 , -dimethyl-4-nltro-dlphenyiather; F: 157-158°c 

2 ' 6 >3- -Trichlor-4' -me thy Isu If onyl-4-nitro -dlpheny lather; 
P: 208 - 210°C 

2, e-DIchlor^' -methylmercapto-4-nitro-dipheny lather; 
P: 90 - 93°C 

2,6,2' -Triohlor-4'-acetylainino-4-nltro-dlpheny lather; 
F: 159 - 161°C 
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2, 6, 2', 3' -Tetrachlor-4 ; -aeetylamino-4-r ; itro-diphenyiather; 
F: 173 - 17 4°C 

2,6,3* -Trichlor-4 1 -acetylamino-4-nitro-diphenylather; 
F: 188 - 191°c 

2, 6, 4 ' -Trichlor-4-nitro-phenyl-naphthyl- ( 1 » ) -ather; 
F: 118 - 119°c 

2, 6-Dichlor-4 ' -acety lamino-4-ni tro-pheny 1-naphthyl - ( 1 1 ) -ather; 
F: 232 - 234°C 

b) 2,6,2', V-Tetrachlor-4-amino-diphenyiather 

135 S der unter a) hergestellten Nltroverbindung werden bel 80° 
in ein Gemlsch aus 285 6 Zinn-II-chlorid-dihydrat, 250 ml Icons. 
Slzsaure und 80 ml Dloxan eingetragen. Die Temperatur steigt 
dabei auf 105°C. Man ruhrt noch 30 Min. bei 100°C, ktlhlt auf 50°C 
und giefit in ein Gemisch aus 1,2 ltr. 44 #iger Natronlauge und 
1,2 ltr. wasser. Nach dem Erkalten wird das Produkt abfiltriert, 
mit Wasser neutral gewaschen und getrocknet. Ausbeute 114 g; 
F: 147 - 150°C nach dem Umkristallisieren aus Waschbenzin. 

Analog kSnnen hergestellt werden: 

2,6-Dichlor-4 , -methoxy-4-araino-diphenyiather; F: 139 - 14 2 ° C 
2,6,4 , -Tribrom-3 , -chlor-4-amino-diphenyiather; F: 143 - 144° C 
2,6-Dichlor-4« -athylsulfonyl-4-amino-diphenyiather; F: %47 - l48°c 
2,6-Dibrom-4«-methoxy-4-amino-diphenyiather; F: 115 - n6° C 
2-Brom-6-methyl-4 , -chlor-4-amino-diphenyiather; F: 122 - 123°C 
2-Brom-6-chlor-4 , -Jod-4-amino-dipheny lather; Ft 153 - i 55 o c 
2,6-Dibrom-4'-methylsulfonyl-4-amino-diphenyiather; Ft 243 - 2 45°c 
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2,6,2',4 , ,5-Pa±«ohlor-4.-ainino-diphenylather; P: 132 - 134°C 

2,6,4 , -Trichlor-2-methyl-4-amlno-diphenylather; P: 104 - 106°C 

2,6-Dichlo'r-4'-acetylamino-4-amlno-diphenyiather; P: 240 - 24l°C 

2, 6-Dichlor-4 l -(2"-oxo-pyrrdldinyl) -4-amino-dipheny lather; 
F: 198 - 199°C " • 

2-Brom-4',e' -dichlor-4-amino-diphenyiather; F: 138 - 140°C 

2,4' -Dichlor-6-Jod-4-amlno-dipheny lather; F: 113 - ll4°c 

. 2,6-Dichlor-3' -dime thy lamino-4 1 -methyl-4-amino-diphenyiather; 
F : 88 90°C 

2, 6-D±ehlor-4 , -fluor-4-ainlno-dlpheny lather; F: 140 - l43°c 

2,6-Di!chlor-4 , - (2",5 ,l -dlmethyl-pyrryl)-4-amlno-diphenylather; P: 
- I88-- r 192°C _ 

2, 6-Dichlor-4 , -cyan-4-amino-dipheny lather; P: 164 - 167°C 

2, 6, 2', 4' ,6' -Pentachlor-3 1 -methyl-4-amino-diphenyiather; 
F: 130 - 133°C 

2, 6-Dlchlor-2 , ,3 , -dimethyl-4-amino-dipheny lather; F: 104 - 107°C 

2, 6-Dlchlor-5 ' 6 » , 7 1 » 8 * -tetrahydro-4-amino-phenyl-naphthyl-( 1 1 ) - 
ather; F: 108 - 110°C 

2,6,3 , -Trichlor-2 , -methyl-4-amino-diphenyiather; P: 81 - 82°c 

2, 6-Dichlor-5 ' -methoxy-4-amino-phenyl-naphthyl- ( 1 • ) -ather; 
P: I46v,- 148°C 

2,6 # 4 , -Trlchlor-2 t ,3 l -dlmethyl-4-amlno-dlphenyiather; P: 142 - i45°c 

2,6,2 ' -Trichlor-4' -methylsulf onyl-4-amino-dipheny lather; 
P: 166 - 168°C 

2,6-Dichlor-4' -methylmercapto-4-amino-diphenyiather; 
P: 125 - 127°C . 

2, 6, 4 ' -Trichlor-4-amino-phenyl-naphthyl- ( 1 ' ) -ather; 
P: 140 - 142°C 
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Belsplel E ^ Pf^ m 

2,6,2' -Trichlor-4 f -acetylamino-4-amino-dlphenylather 

CI CI 



CH^CO-NH-^^O-^^NH. 



CI 

110 g 2,6,2' -Trichlor-4 1 -acetylamino-4-nitro-diphenylather werden 
mit 300 ml Methanol angerUhrt und mit 5*0 g Raney-Nickel ver- 
setzt. Danach wird bei 40 bis 60°C und einem Wasserstof fdruck 
von 60 atu hydriert, bis die Wasserstof faunahme beendet 1st. 
Man filtriert die warme Lb sung ^vom Kataiysator/ab, •> verrsetzt das 
Filtrat bis zur TrUbung mit warmem Wasser und laflt kristallisie- 
ren. 

Ausbeute 85 g; F : 180 - l83°C 

Analog konnen die folgenden 4-Amino-diphenyl-derivate aus den 
entsprechenden Nitroverbindungen erhalten werdent 

2,6,3 f -Trichlor-4 1 -acetylamino-4-amino-dipheny lather; 
F: 177 - 178°c 

2,6,2 f ,y -Tetrachlor-4 1 -acetylamino-4-amino-dipheny lather; 
F: 223 - 225°C 

2,6-Dichlor-4 f -acetylamino-4-amino-diphenylather; F: 240 - 24l°C 

2,6-Dichlor-4 f -acetylaraino^-arnino-phenyl-naphthyl-Cl 1 )-ather 
F: 202 - 205°C 
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Patentanspruche % 4^ 2 5 1 J 7 

1 •/) 1-Aryluracile der Formel 



3 




(i) 



In welcher 

Ar f ttr gegebenenfalla substituiertes Aryl oder 

:*sz Tetrahydronaphthyl steht, 

^ *1 2 3 4- 

R , R , R und R* gleich oder verachieden aein kSnnen 

* . raid fttr Waeaeratoff , Alkyl. Halogen. Nitro. 

Acylamino, Nitril, Alkoxy car bonyl , Trif luormethyl 

oder fiir die Reate 

R 8 R 8 

-CO-N^ Oder -SOo stehen.- 

X R 9 \ R 9 
8 9 

vrobei R und gleich oder verschieden sein 

konnen und filr Wasserstoff , Alkyl, Alkenyl 

stehen konnen oder wobei R und R^ zusammen mit 

dem Stickstoffatom einen gegebenenfalla weitere 

Heteroatome enthaltenden heterocycliachen Ring 

bilden konnen* und 
5 6 7 

R f R und R gleich oder verschieden sein kSnnen 

und ftLr Wasserstoff, Alkyl oder Alkenyl stehen 
konnen, und 

X fiir Sauerstoff, Schwefel, SO oder S0 2 steht. 
2.) Verfahren zur Herstellung von 1-Aryluracilen der Forme 1 



,1 .4 D 5 R 6 




(I) 
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in welcher 

Ar fur gegebenenfalls substituiertes Aryl Oder Tetra 

hydronaphthyl steht, 
R 1 f R 2 , R- 5 und R ' gleich oder verschieden sein 

konnen und ftir Wasserstof f , Alkyl, Halogen, 

Nitro, Acylamino, Nitril, Alkoxycarbonyl, Tri- 

fluormethyl oder fur die Reste 



wobei R und R gleich oder verschieden sein 
konnen und fur Wasserstofr, Alkyl, Alkenyl 
stehen konnen oder wobei R 8 und R^ zusammen mit 
dem Stickstoffatom einen gegebenenfalls weitere 
Heteroatome enthaltenden heterocyclischen Ring 
bilden konnen, und 
R^, R^, und R^ gleich oder verschieden sein konnen 
und fur Wasserstoff , Alkyl oder Alkenyl stehen 
konnen und 

X ftir Sauerstof£, Schwefel, SO oder S0 2 steht, 
dadurch gekennzeichnet, daB man 

a) Verbindungen der Formel 




oder SCU-N 




stehen, 




(ID 



in welcher 

Ar, X, R 1 , R 2 , bP und die oben angegebene 
Bedeutuhg haben, 



mit einem Acylisocyanat der Formel 
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r 1 °-0-C =C-CO-NCO (III) 



250 -57 



worin 

R und R die oben angegebene Bedeutung haben und 
R 1 ° fur Alkyl steht, * 

umsetzt und anschlieBend die hierbei erhaltenen Verbin- 
dungen der Forme 1 

,4 r 




B Iff ,„ CIT) 



-NH-C-NH-C-C =-C-OR 1 ° 



v/orin 

Ar, X, R 1 f R 2 , R 3 , R 4 , R 5 , R 6 und R 1 ° die oben 
angegebene Bedeutung besitzen, 

mit Alkalimetallalkoxidai behandelt und das so erhaltene 
Alkalisalz des entsprechenden Uracil-Derivates der For- 
me 1 




Me* (V) 



in we 1 cher 

Ar, X, R 1 , R 2 f R 3 f R 4 , R 5 und R 6 die oben 
angegebene Bedeutung besitzen und 
Me* fUr ein Alkalimetallkation steht, 

durch Behandlung mit SeLuren in das 

freie Uracil tiberftihrt und gegebenenfalls isoliert oder 
gegebenenfalls mit Alkylierungs- bzw. Alkenylierungs- 
mitteln in N-Alkyl- bzw. N-Alkenylverbindungen uberfiihrt 
oder 
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€ 2 5=" i 7 

b) Verbindungen der Formel 



(id 




in welcher 

Ar f X, R f R. f R und R die oben angegebene 
Bedeutung besitzen, 

mit einer Verbindung der Formel 

3 



' 1 1 n _ n rt t 



R' '0-C^C-CO-NH-COOR 12 (VI) 

5 

in v/elcher R die oben angegebene Bedeutung besitzt 
und R 11 und R 12 fUr Alkyl stehen, 

umsetzt und die so erhaltenen Enamin-Derivate der 
Formel 

R 1 R 4 

V/ f 

A-r-X- -NH-C=C-C0-NH-COOR 1 2 (VII) 
,3 



R- 



in welcher 



Ar, X, R^ , R^, R^, R^ und R 12 die oben angegebene 
Bedeutung besitzen, 

durch Erhitzen in Uracil-Derivate der Formel 
f 1 ,t?4- d5 




Ar-X-(/_\) b( ^=0. (VIII) 
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25 



tiberfiihrt, in v/elcher 

Ar f X, R 1 , R 2 f R^ und die oben angegebene 
Bedeutung besitzen, 

und gegebenenf alls isoliert, sov/ie durch Hydrolyse bei 
hoheren Temperaturen in Verbindungen der Foumel 

R^ R 4 R 5 C0NH 2 



Iiberfuhrt, in welcher 

12 3 4- 

.Ar. 9 _.X 9 -R- R-_ f R_ und ... RT_die. oben.. angegebene 

Bedeutung besitzen, 

gegebenenf alls isoliert und durch weitere Hydrolyse 
und Decarboxylierung in Verbindungen der Formel 



Uberfuhrt* und diese gegebenenf alls mit Alkylierungs- 
bzw. Alkenylierungsmitteln in N-Alkyl- bzw. N-Alkenyl- 
verbindungen uberfuhrt. 
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2509337 



3.) Arzneimittel, gekennz&ichnet durch einen Gehalt an mindestens 
einem 1-Aryluracil gsmafi Anspruch 1o 

A.) Verfahren zur Herstellung von gegen Coccidiose wirksamen 

Mitteln, dadurch gekennzeichnet , dafi man 1 -Aryluracile gemaB 
Anspruch 1 mit inerten, pharmazeutisch geeigneten Trager- 
stoffen vermischt. 

» 

Verfahren zur Bejiandlung und Prophylaxe der Coccidiose, 



dadurch gekennzeichnet , dafl man 1 -Aryluracile gemafi 
Anspruch 1 Tieren appliziert, die an Coccidiose erkrankt 
sind^ oder vor £occidiose geschiitzt werden sollen. 
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